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PREFACE
T he  w o rk  d e s c r i b e d  i n  t h i s  t h e s i s  was c a r r i e d  o u t  a t  
t h e  R o y a l  H o l l o w a y  C o l l e g e  b e t w e e n  S e p t e m b e r  1 9 5 8  a n d  
F e b r u a r y  1 9 6 1 .
I  w o u l d  l i k e  t o  e x p r e s s  my t h a n k s  t o  D r .  0 .  S .  H e a v e n s  
f o r  h i s  g u i d a n c e ,  h e l p  a n d  e n c o u r a g e m e n t  t h r o u g h o u t  t h i s  
p e r i o d ;  t o  R .  F .  M i l l e r  f o r  many h e l p f u l  d i s c u s s i o n s  on 
t h e  s u b j e c t  o f  e p i t a x y ;  a n d  t o  my w i f e  f o r  h e r  p a t i e n t  
a s s i s t a n c e  i n  t h e  p r e p a r a t i o n  o f  t h e  f i n a l  c o p y  o f  t h i s  
t h e s i s .
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ABSTRACT
T h i s  t h e s i s  d e s c r i b e s  t h e  e p i t a x i a l  g r o w t h  o f  t h i n  f i l m s  
o f  b i n a r y  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  i n  t h e  c o m p o s i t i o n  r a n g e  6 0 ^
Ni t o  7 5 ^  N i ,  t h e  s t u d y  o f  t h e i r  s t r u c t u r e ,  and  a b r i e f  i n ­
v e s t i g a t i o n  o f  t h e  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  o f  some o f  t h e  f i l m s .  
M o s t  o f  t h e  v/ork was d i r e c t e d  t o w a r d s  o b t a i n i n g  t h e  a l l o y s  
i n  t h e  f o r m  o f  h i g h  p u r i t y ,  p a r a l l e l - s i d e d ,  s i n g l e - c r y s t a l ,  
t h i n  f i l m s .  A s e r i e s  o f  f i l m s  was d e p o s i t e d  b y  c o n d e n s a t i o n  
f r o m  t h e  v a p o u r  p h a s e  on t o  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e s  o f  r o c k  
s a l t  m a i n t a i n e d  a t  e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s  i n  a vacuum  o f  1 0 " ^  
mm Hg p r e s s u r e .  E x a m i n a t i o n  o f  t h e s e  f i l m s  i n  t h e  e l e c t r o n  
m i c r o s c o p e  r e v e a l e d  t h a t  e p i t a x i a l  g r o w t h  was p o s s i b l e  
u n d e r  c e r t a i n  c o n d i t i o n s  b u t  t h a t  t h e  f i l m s  w e re  a g g r e g a t e d ,  
h a d  a h i g h  d e n s i t y  o f  t w i n s  a n d  s t a c k i n g  f a u l t s  a n d  show ed  
a w id e  v a r i a t i o n  i n  c r y s t a l l i t e  s i z e .  Some f i l m s  d e p o s i t e d  
on ( 1 1 0 )  r o c k  s a l t  f a c e s  h a d  a  p a r t i c u l a r l y  i n t e r e s t i n g  
s t r u c t u r e .  A f u r t h e r  s e r i e s  o f  a l l o y  f i l m s  was d e p o s i t e d ,  
t h i s  t i m e  on t o  c o n t i n u o u s  f i l m s  o f  c o p p e r  ( f r e s h l y  e p i t a x e d
on t o  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e s  o f  r o c k  s a l t ) ;  t h e s e  a l l o y  f i l m s
o
w e r e  e x c e l l e n t l y  o r i e n t e d ,  c o n t i n u o u s  down t o  a b o u t  100 A 
t h i c k n e s s  and  m o re  e a s i l y  r e p r o d u c i b l e .  C o n c u r r e n t l y  w i t h  
t h e  a b o v e  a  h y s t e r e s i s  l o o p  p l o t t e r  was b u i l t ;  d e t a i l s  a r e  
g i v e n  o f  t h e  c o n s t r u c t i o n ,  c a l i b r a t i o n  a n d  u s e  o f  t h i s
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i n s t r u m e n t .  The  b r i e f  m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s  w e re  c o n ­
c e n t r a t e d  u p o n  ( 1 1 0 )  t y p e  f i l m s  i n  t h e  low  m a g n e t o - c r y s t a l l i n e  
a n i s o t r o p y  r e g i o n  o f  t h e  6 5 ^  Ni  3 5 ^  F e  a l l o y .  F i l m  t h i c k ­
n e s s e s  w e re  d e t e r m i n e d  b y  c o l o r i m e t r i c  m i c r o c h e m i s t r y .
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1 .  INTRODUCTION
The g r o v / th  o f  k n o w l e d g e  c o n c e r n i n g  f e r r o m a g n e t i s m  i n  
b u l k  m a t e r i a l s  i s  w e l l  r e v i e w e d  by  B a t e s  ( 1 9 5 1 )  a n d  B o z o r t h  
( 1 9 5 6 ) .  Of t h e  v a s t  am ount  o f  t h e o r e t i c a l  a n d  p r a c t i c a l  
w o r k  t h a t  h a s  b e e n  d one  i n  t h e  s u b j e c t ,  a  v e r y  s i g n i f i c a n t  
p r o p o r t i o n  h a s  c e n t r e d  a r o u n d  t h e  b i n a r y  n i c k e l - i r o n  a l l o y s .  
F rom  t h e  m a g n e t i c  p o i n t  o f  v i e w ,  t h e  a l l o y s  o f  i m p o r t a n c e  
l i e  i n  t h e  c o m p o s i t i o n  r a n g e  f r o m  4 0 /  Ni t o  9 0 /  N i  a n d  f o r m  
a c o n t i n u o u s  s e r i e s  o f  s o l i d  s o l u t i o n s  h a v i n g  a f a c e - c e n t r e d  
c u b i c  ( f . c . c . )  s t r u c t u r e .
W i t h  t h e  i n t r o d u c t i o n  o f  t h e  p r o c e s s  o f  o b t a i n i n g  t h i n  
f i l m s  o f  s o l i d s  by  c o n d e n s a t i o n  f r o m  t h e  v a p o u r  p h a s e  i n  
v a c u o , i n c r e a s e d  i n t e r e s t  h a s  c e n t r e d  a r o u n d  t h e  z e r o  
m a g n e t o s t r i c t i o n  r e g i o n  o f  t h e  8 1 /  Ni 1 9 /  Fe  a l l o y .  G r e a t  
i n c e n t i v e  t o  t h e s e  i n v e s t i g a t i o n s  was g i v e n  b y  B l o i s  ( 1 9 5 5 )  
who i n t r o d u c e d  a t e c h n i q u e  f o r  p r e p a r i n g  t h i n  f i l m s  o f  
f e r r o m a g n e t i c  m a t e r i a l s  w i t h  i n d u c e d  u n i a x i a l  a n i s o t r o p y .
I n  a d d i t i o n  t o  t h e  i n t r i n s i c  i n t e r e s t  o f  s u c h  s t u d i e s ,  t h e r e  
h a s  b e e n  t h e  f u r t h e r  i n c e n t i v e  t h a t  t h e s e  f i l m s  h a v e  c o n ­
s i d e r a b l e  e n g i n e e r i n g  p o t e n t i a l  a s  r a n d o m - a c c e s s , b i - s t a b l e
U n l e s s  o t h e r w i s e  s t a t e d ,  a l l o y  c o m p o s i t i o n s  a r e  e x p r e s s e d  
a s  p e r c e n t a g e s  by  w e i g h t .
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a n d  memory e l e m e n t s  f o r  d i g i t a l  c o m p u t e r s .  I n  f a c t ,  much 
o f  t h e  m o t i v a t i o n  f o r  t h e  s t u d y  o f  t h e s e  f i l m s  h a s  b e e n  t h e  
d e s i r e  t o  i m p r o v e  t h e  s p e e d - p o w e r  p r o d u c t  o f  p r e s e n t  f e r r i t e -  
c o r e  m e m o r i e s  by  s e v e r a l  o r d e r s  o f  m a g n i t u d e .
H o v /e v e r ,  a l m o s t  a l l  t h e  w o rk  h a s  b e e n  d o n e  w i t h  f i l m s  
w h i c h  a r e  p o l y c r y s t a l l i n e  o r  a m o rp h o u s  ; i n  many c a s e s  t h e r e  
i s  no  i n f o r m a t i o n  a t  a l l  a b o u t  f i l m  s t r u c t u r e .  F u r t h e r ,  t h e  
f i l m s  h a v e  b e e n  p r e p a r e d  u n d e r  a  w id e  v a r i e t y  o f  c o n d i t i o n s  
( s u c h  a s  r e s i d u a l  g a s  p r e s s u r e , m e t h o d  o f  v a p o r i s a t i o n  o f  t h e  
a l l o y s ,  e t c . )  a n d ,  n o t  s u r p r i s i n g l y ,  t h e  r e s u l t s  f r o m  d i f f e r ­
e n t  o b s e r v e r s  v a r y  w i d e l y ;  t h i s  p o i n t  i s  made i n  a r e v i e w  
o f  some a s p e c t s  o f  f e r r o m a g n e t i s m  o f  t h i n  f i l m s  b y  B e a n  
( 1 9 5 9 ) .
I t  i s  a s u r p r i s i n g  f a c t  t h a t  a l t h o u g h  t h e  p h e n o m e n o n  o f  
e p i t a x y  h a s  b e e n  known f o r  u p w a r d s  o f  t h i r t y  y e a r s ,  r e l a t i v e l y  
l i t t l e  u s e  h a s  b e e n  made o f  i t  a s  a m eans  o f  p r o d u c i n g  t h i n  
f i l m s  o f  f e r r o m a g n e t i c  s u b s t a n c e s  i n  a  c r y s t a l l o g r a p h i c a l l y  
o r d e r e d  s t a t e .  The o n l y  r e p o r t e d  w o rk  o f  i n t e r e s t  t o  t h e  
p r e s e n t  p r o j e c t  i s  t h a t  o f  C o l l i n s  a n d  H e a v e n s  ( 1 9 5 4 )  f o r  
n i c k e l ,  a n d  o f  B oyd  ( 1 9 6 0 )  f o r  n i c k e l ,  n i c k e l - i r o n  a n d  
n i c k e l - c o l b a l t . The  f o r m e r  was c o n c e r n e d  w i t h  m e a s u r e m e n t s  
o f  t h e  c o e r c i v i t y  o f  e p i t a x i a l l y  g row n  n i c k e l  f i l m s ;  t h e  
g e n e r a l  b e h a v i o u r  o f  i n c r e a s i n g  c o e r c i v i t y  w i t h  d e c r e a s i n g  
t h i c k n e s s  was a s  e x p e c t e d  f r o m  t h e  c a l c u l a t i o n s  o f  K i t t e l  
( 1 9 4 6 ) .  The  r e s u l t s  d i f f e r  m a r k e d l y  f r o m  t h o s e  o b t a i n e d
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w i t n  p o l y c r y s t a l l i n e  f i l m s .  T h i s  i s  t o  b e  e x p e c t e d  i n  v i e w  
o f  t h e  s t r u c t u r e  o f  t h e  l a t t e r  i n  w h i c h  c r y s t a l l i t e  s i z e  
a n d  o r i e n t a t i o n  v a r y  o v e r  w id e  r a n g e s .  The w o rk  o f  Boyd 
was c o n f i n e d  t o  t h e  m e a s u r e m e n t  o f  t h e  a n i s o t r o p y  c o n s t a n t  
o f  a f e w  a l l o y s  o f  n i c k e l ,  i r o n  a n d  c o b a l t  e p i t a x e d  on t o  
t h e  c l e a v a g e  f a c e s  o f  r o c k  s a l t .
I n  v i e w  o f  t h e  g r e a t  a d v a n t a g e  i n  s o l i d  s t a t e  i n v e s t i ­
g a t i o n s  o f  u s i n g  s i n g l e - c r y s t a l  m a t e r i a l s ,  a s t u d y  was 
u n d e r t a k e n  o f  t h e  e p i t a x i a l  g r o w t h  o f  t h i n  f i l m s  o f  n i c k e l -  
i r o n  a l l o y s  i n  t h e  c o m p o s i t i o n  r e g i o n  6 0 /  Ni t o  7 5 /  N i .
C h a p t e r  tw o  o f  t h i s  t h e s i s  d e s c r i b e s  t h e  p r e p a r a t i o n  
o f  t h e  a l l o y  f i l m s .  I t  b e g i n s  by  s h o w in g  how t h e  a l l o y s  
t h e m s e l v e s  w e r e  p r e p a r e d  b y  vacuum  m e l t i n g .  I t  i s  n e x t  c o n ­
c e r n e d  w i t h  t h e  c h o i c e  o f  m e t h o d  o f  v a p o r i s i n g  t h e  a l l o y s ,  
a n d  e x p l a i n s  why t h e  m e t h o d  o f  e l e c t r o n  b o m b a rd m e n t  o f  a 
p e n d a n t  d r o p  was f i n a l l y  s e l e c t e d .  T h i s  l e a d s  on t o  a 
d e s c r i p t i o n  o f  t h e  v acuum  s y s t e m  a n d  e v a p o r a t i o n  c h a m b e r .
The  c h o i c e  o f  s u b s t r a t e  a n d  t h e  p r e p a r a t i o n  o f  i t s  s u r f a c e  
a r e  t h e n  d e s c r i b e d ,  a n d  i t  i s  shown i n  some d e t a i l  how i t  i s  
p o s s i b l e  t o  o b t a i n  o p t i c a l l y  s m o o t h  s u b s t r a t e  s u r f a c e s  by  an  
i m p r o v e d  p o l i s h i n g  t e c h n i q u e .  T h e r e  f o l l o w s  a n  a c c o u n t  o f  
t h e  d e p o s i t i o n  o f  t h e  a l l o y  f i l m s ,  e i t h e r  d i r e c t l y  on t o  r o c k  
s a l t  o r  on  t o  a n  i n t e r m e d i a t e  e p i t a x e d  m e t a l l i c  l a y e r .  The 
C h a p t e r  c l o s e s  w i t h  a d e s c r i p t i o n  o f  how t h e  f i l m s  a r e  
m o u n t e d  f o r  t h e  m a g n e t i c  w o rk  o r  f o r  e x a m i n a t i o n  i n  t h e
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e l e c t r o n  m i c r o s c o p e .
D e t a i l s  o f  t h e  c o n s t r u c t i o n  o f  t h e  h y s t e r e s i s  l o o p  
p l o t t e r  a r e  g i v e n  i n  C h a p t e r  3 ;  t h e  c a l i b r a t i o n ,  u s e  a n d  
a c c u r a c y  o f  t h e  i n s t r u m e n t  a r e  e a c h  d e s c r i b e d  i s  some d e t a i l
T h e  m i c r o c h e m i c a l  a n a l y s i s  o f  t h e  f i l m s  i s  t h e  s u b j e c t  
o f  C h a p t e r  4 .  I t  i s  shown how t h e  d i f f i c u l t i e s  a s s o c i a t e d  
w i t h  t h e  u s e  o f  v e r y  s m a l l  v o l u m e s  o f  l i q u i d s  a r e  o v e r c o m e ,  
a n d  hov; t h e  s e p a r a t e  e s t i m a t i o n s  o f  n i c k e l  a n d  i r o n  a r e  made 
i n  t h e  p r e s e n c e  o f  e a c h  o t h e r .
C h a p t e r  5 i s  c o n f i n e d  t o  t h e  r e s u l t s  o f  t h e  s t u d y  o f
t h e  a l l o y  f i l m s  i n  t h e  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e .  I t  r e v e a l s
t h e  n a t u r e  o f  s u c h  f i l m s  d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on r o c k  s a l t
a n d  c o m p a r e s  th e m  w i t h  t h o s e  d e p o s i t e d  on a c o n t i n u o u s  f i l m
o f  c o p p e r  w h i c h  h a s  i t s e l f  b e e n  e p i t a x e d  on r o c k  s a l t .  I t
i s  sh o w n ,  f o r  t h e  f i r s t  t i m e ,  how c o n t i n u o u s  s i n g l e  c r y s t a l
a l l o y  f i l m s  may be  o b t a i n e d  down t o  t h i c k n e s s e s  o f  a b o u t  
e
100 A. The  r e s u l t s  of  t h e  a n n e a l i n g  o f  some o f  t h e  f i l m s  
a r e  d e s c r i b e d .
T he  r e s u l t s  o f  t h e  m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s  a r e  g i v e n  
i n  C h a p t e r  6 .  T h e s e  r e s u l t s  a r e  c o n f i n e d  t o  m e a s u r e m e n t s  
made on a l l o y  f i l m s  i n  t h e  r e g i o n  o f  low  m a g n e t o c r y s t a l l i n e  
a n i s o t r o p y .
I n  C h a p t e r  7 t h e  r e s u l t s  o f  t h e  m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s  
a r e  d i s c u s s e d  a n d  a n  a t t e m p t  i s  made t o  a n a l y s e  t h e m .
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F i n a l l y ,  i n  C h a p t e r  8 ,  t h e r e  i s  a b r i e f  summary o f  
t h e  k i n d  o f  i n v e s t i g a t i o n s  t h a t ,  i t  i s  h o p e d ,  m i g h t  be  
s t i m u l a t e d  b y  t h e  w o rk  d e s c r i b e d  i n  t h i s  t h e s i s .
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2 .  PREPARATION OF THE ALLOY FIOvIS.
2 . 1 .  I n t r o d u c t i o n .
T h e r e  a r e  s e v e r a l  ways o f  p r e p a r i n g  a t h i n  f i l m  o f  a n  
a l l o y  by  c o n d e n s a t i o n  f r o m  t h e  v a p o u r  p h a s e  on t o  a  s u i t a b l e  
s u b s t r a t e .  One o f  t h e  f i r s t  c o n s i d e r a t i o n s  i s  t h e  m e t h o d  
o f  ' f o r m a t i o n *  o f  t h e  a l l o y  i t s e l f ;  t h i s  may b e  made t o  t a k e  
p l a c e  a f t e r ,  o r  d u r i n g ,  o r  b e f o r e  t h e  d e p o s i t i o n  p r o c e s s .
I f  t h e  s e p a r a t e  c o n s t i t u e n t  m e t a l s  a r e  d e p o s i t e d  
s u c c e s s i v e l y  on  t o  t h e  s u b s t r a t e ,  t h e  a l l o y i n g  may i n  some 
c a s e s  b e  b r o u g h t  a b o u t  b y  h e a t i n g  t h e  s u b s t r a t e  a n d  m u l t i ­
l a y e r  f i l m  t o  a s u i t a b l e  t e m p e r a t u r e  f o r  t h e  r e q u i r e d  l e n g t h  
o f  t i m e  ( B u r r ,  C o lem an  a n d  D a v e y , 1 9 4 4 ) .  On t h e  o t h e r  h a n d  
i f  t h e  c o n s t i t u e n t  m e t a l s  f r o m  s e p a r a t e  s o u r c e s  a r e  c o n d e n s e d  
s i m u l t a n e o u s l y  u p o n  t h e  same s u b s t r a t e  t h e n  t h e  a l l o y i n g  
may t a k e  p l a c e  d u r i n g  t h e  d e p o s i t i o n  p e r i o d  ( G o l d s z t a u J )  a n d  
M i c h e l ,  1 9 5 1 ;  B o y d ,  1 9 6 0 ;  H a r r i s  a n d  S i e g e l ,  1 9 4 8 ) .
B o t h  o f  t h e  a b o v e  m e t h o d s  a r e  t h e o r e t i c a l l y  p o s s i b l e  
f o r  p r o d u c i n g  many a l l o y s  on g l a s s  ( B e l s e r ,  I 9 6 0 ) ;  f o r  t h e  
p r e s e n t  w o r k  h o w e v e r  i t  was f e l t  t h a t  t h e  a l l o y  f o r m a t i o n  
p e r i o d  s h o u l d  n o t  o v e r l a p  w i t h  t h e  p e r i o d  o f  e p i t a x i a l  g r o w t h  
I t  i s  knov/n t h a t ,  u n d e r  s u i t a b l e  c o n d i t i o n s ,  i r o n  e p i t a x e s  
on r o c k  s a l t  w i t h  a  b o d y - c e n t r e d  c u b i c  ( b . c . c . )  s t r u c t u r e  
an d  m ore  t h a n  one o r i e n t a t i o n  i s  p o s s i b l e  i n  t h e  same f i l m  
on e a c h  o f  t h e  t h r e e  p r i n c i p a l  p l a n e s  o f  t h e  s u b s t r a t e  ; on 
t h e  o t h e r  h a n d  n i c k e l  e p i t a x e s  w i t h  a  f . c . c .  s t r u c t u r e
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( C o l l i n s  a n d  H e a v e n s ,  1 9 5 7 ) .  I n  v i e w  o f  t h i s  t h e r e  may be  
d i f f i c u l t i e s  a s s o c i a t e d  w i t h  a l l o y i n g  e i t h e r  d u r i n g  o r  a f t e r  
t h e  d e p o s i t i o n .  I n  a d d i t i o n  t h e r e  i s  t h e  u n c e r t a i n t y  o f  
r e p r o d u c i n g  f i l m s  o f  s i m i l a r  c o m p o s i t i o n ;  t h i s  m i g h t  p r o v e  
t o  be  a s e r i o u s  d i s a d v a n t a g e  i n  a  l i m i t e d  r e s e a r c h  p r o j e c t  
s u c h  as  t h i s .  T h e r e f o r e  i t  was d e c i d e d  t o  p r e p a r e  t h e  a l l o y s  
b e f o r e  t h e  d e p o s i t i o n  p r o c e s s ,
2 . 2 .  P r e p a r a t i o n  o f  t h e  a l l o y s .
S i n c e  i t  was p l a n n e d  t o  d e p o s i t  t h e  a l l o y s  i n  a s  g o o d  
a v acu u m  a s  p o s s i b l e  i t  was c o n s i d e r e d  e s s e n t i a l  t o  s t a r t  
w i t h  t h e  a l l o y  s o u r c e  f r e e  f r o m  o c c l u d e d  g a s .  The  a l l o y s  
w e re  t h e r e f o r e  made b y  vacu u m  m e l t i n g .
W i t h  t h e  a p p a r a t u s  shown i n  f i g .  2 . 1 ,  a t t e m p t s  t o  u s e  
s h o r t  l e n g t h s  o f  s p e c t r o g r a p h i c a l l y  p u r e  n i c k e l  a n d  i r o n  
r o d s  o f t e n  f a i l e d  t o  p r o d u c e  s u c c e s s f u l  a l l o y i n g  e v e n  t h o u g h  
t h e  m e t a l s  w e r e  m o l t e n ;  s u r f a c e  t e n s i o n  f o r c e s  k e p t  t h e  
p e l l e t s  s e p a r a t e .  A l t h o u g h  t h i s  d r a w b a c k  c o u l d  be  o v e rc o m e  
b y  u s i n g  v e r y  h i g h  t e m p e r a t u r e s ,  t h e  r i s k  o f  f r a c t u r e  o f  t h e  
r e f r a c t o r y  t u b e s  was c o n s i d e r a b l y  i n c r e a s e d .
A v e r y  s u c c e s s f u l  m e t h o d  was a s  f o l l o w s .  W e ig h e d  a m o u n ts  
o f  h i g h  p u r i t y  n i c k e l  a n d  h i g h  p u r i t y  i r o n  p o w d e r s  w e re  homo­
g e n i s e d  i n  a r o t a t i n g ,  s e a l e d  v e s s e l .  The r e s u l t i n g  m i x t u r e  
was p a c k e d  i n t o  a n  a l u m i n i u m  o x i d e  t u b e  w h i c h  was s u p p o r t e d  
i n s i d e  t h e  w o r k  c o i l  o f  t h e  2*5 kW i n d u c t i o n '  h e a t e r .




FUSED SILICA SU PPO R T
WORK COIL O F  INDUCTION HEATER
METAL CUP TO PROTECT VACUUM SYSTEM 
IN CASE O F  ACCIDENT
‘O '  RING SEALS
TO VACUUM SYSTEM
F i g .  2 , 1  A l l o y  p r e p a r a t i o n  a p p a r a t u s
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The p r e s s u r e  i n  t h e  s y s t e m  was g r a d u a l l y  r e d u c e d  t o  l e s s  
t h a n  2 x 1 0 “ ^ mm h g  a n d  t h e  i n d u c t i o n  h e a t e r  a d j u s t e d  s o  t h a t  the  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  p o w d e r  g r a d u a l l y  r o s e  t o  r e d  h e a t  t o  
e n s u r e  t h o r o u g h  o u t g a s s i n g .  When t h e  p r e s s u r e  was a g a i n  l e s s  
t h a n  2 x 1 0 " ^  mm h g  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  pow der  was r a p i d l y  
r a i s e d  s o  t h a t  t h e r e  was a l m o s t  s i m u l t a n e o u s  m e l t i n g  o f  t h e  
c o m p o n e n t s .  T h i s  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  m e l t  was m a i n t a i n e d  f o r  
a t  l e a s t  a m i n u t e  ( t o  e n s u r e  m u t u a l  d i f f u s i o n  o f  t h e  compon­
e n t s )  a n d  t h e n  a l l o w e d  t o  f a l l  t o  room t e m p e r a t u r e .  The r o d  
was e x t r a c t e d  b y  b r e a k i n g  t h e  a l u m i n i u m  o x i d e  t u b e .  I t  was 
t h e n  t u r n e d  t o  t h e  r e q u i r e d  d i a m e t e r  on a l a t h e ,  w h i c h  p r o c e s s  
a l s o  r e m o v e d  a n y  c l i n g i n g  p a r t s  o f  t h e  r e f r a c t o r y  t u b e .  The 
r o d  was s t o r e d  i n  a d e s s i c a t o r .  I f  t h e  a l l o y  was r e q u i r e d  
i n  t h e  f o r m  o f  a w i r e  i t  was c o l d  r o l l e d  t o  t h e  r e q u i r e d  
d i a m e t e r ,
P r o d u c t i o n  o f  t h e  a l l o y s  i n  a n  a t m o s p h e r e  o f  h y d r o g e n  
was a t  one t i m e  c o n s i d e r e d  b u t  l a t e r  r e j e c t e d  on t h e  g r o u n d s  
t h a t  o c c l u d e d  h y d r o g e n  m i g h t  o u t g a s  d u r i n g  s u b s e q u e n t  m e l t ­
i n g ,  a n d  a f f e c t  t h e  t h i n  f i l m s  i n  some way.  The w ork  o f  
M a y e r  ( 1 9 5 9 )  a n d  C a s w e l l  ( 1 9 6 0 )  h a s  s i n c e  shown t h a t  t h e  
p r e s e n c e  o f  h y d r o g e n  c o u l d  b e  a n  e m b a r r a s s m e n t .  The f o r m e r  
f o u n d  t h a t  m i n u t e  t r a c e s  o f  h y d r o g e n  a f f e c t  t h e  e l e c t r i c a l  
p r o p e r t i e s  o f  some f i l m s  q u i t e  m a r k e d l y  a n d  t h e  l a t t e r  
o b s e r v e d  t h a t  n i c k e l - i r o n  f i l m s  c a n  g e t t e r  l a r g e  q u a n t i t i e s  
o f  h y d r o g e n  d u r i n g  t h e i r  d e p o s i t i o n .  O u t g a s s i n g  d a t a  on
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n i c k e l - i r o n  f i l m s  i n d i c a t e  t h a t  t h e s e  f i l m s  may c o n t a i n  
l a r g e  q u a n t i t i e s  o f  h y d r o g e n  ( G l e a s o n ,  G r e i n e r  a n d  Y e t t e r ,  
1 9 5 9 ) .
2 . 3  E v a p o r a t i o n  o f  t h e  a l l o y s .
I n  p r o d u c i n g  f i l m s  b y  e v a p o r a t i o n  o f  an  a l l o y  i t  i s  
e s s e n t i a l  t h a t  t h e  r e l a t i o n  b e t w e e n  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  
f i l m  a n d  t h a t  o f  t h e  s o u r c e  m a t e r i a l  be  d e t e r m i n e d .  The 
r a t e s  o f  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  s e p a r a t e  c o m p o n e n t s  o f  t h e  a l l o y
a r e  n o t  g e n e r a l l y  g i v e n  by  t h e  v a p o u r  p r e s s u r e s  o f  t h e  p u r e
c o n s t i t u e n t s  a t  t h a t  t e m p e r a t u r e .  I n d e e d  t h i s  w o u ld  n o t  
g e n e r a l l y  b e  e x p e c t e d  s i n c e ,  u n d e r  t h e  u s u a l  e v a p o r a t i o n  
c o n d i t i o n s ,  e q u i l i b r i u m  b e t w e e n  t h e  l i q u i d  a n d  v a p o u r  p h a s e  
i s  n o t  a t t a i n e d .  I t  s h o u l d  b e  s t r e s s e d  t h a t  t h e  f i l m  com­
p o s i t i o n  w i l l ,  i n  g e n e r a l ,  d e p e n d  u p o n  t h e  m e th o d  a n d  c o n ­
d i t i o n s  o f  e v a p o r a t i o n .
a )  E v a p o r a t i o n  f r o m  an  i n g o t  i n  a c e r a m i c  c r u c i b l e
O l s e n ,  S m i t h  a n d  C r i t t e n d e n  ( 1 9 4 5 )  e v a p o r a t e d  many low  
v a p o u r  p r e s s u r e  m e t a l s  f r o m  s p e c i a l l y  p r e p a r e d  a l u m i n a  
c r u c i b l e s .  T he  m e t a l s  e v a p o r a t e d  i n c l u d e d  n i c k e l  a n d  i r o n .  
T h e y  a l s o  e v a p o r a t e d  i r o n  f r o m  b e r y l l i a  c r u c i b l e s .  Hov/ever ,
no  c h e m i c a l  a n a l y s i s  o f  t h e  f i l m s  was m a d e .
The m e t h o d  h a s  b e e n  w i d e l y  u s e d  f o r  t h e  e v a p o r a t i o n  o f  
n i c k e l - i r o n  a l l o y s  ( C r i t t e n d e n  a n d  H o f f m a n ,  1 9 5 3 ;  B l o i s ,  195 5 ;
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C o n g e r  a n d  E s s i g ,  1 9 5 6 ;  e t c . ) .  I t  h a s  t h e  a d v a n t a g e  t h a t ,  
b e c a u s e  o f  t h e  s m a l l  a m o u n t s  o f  m a t e r i a l  e v a p o r a t e d ,  t h e  
c o m p o s i t i o n  o f  t h e  m o l t e n  i n g o t  c h a n g e s  v e r y  l i t t l e  ( f i g .  
2 . 2 ) .  A l s o  t h e  r a t e  o f  e v a p o r a t i o n  c a n  be  v a r i e d  by  a l t e r i n g  
t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  m o l t e n  c h a r g e .








Chemical composition of a series of films approximately 
10 000 A thick, evaporated from an alloy with original composi­
tion 16.6% F e—83.4% Ni. •  Composition of evaporated film; 
A  Composition of crucible charge.
F i g .  2 . 2  ( a f t e r  B l o i s ,  1 9 5 5 ) .
A d i s a d v a n t a g e  o f  t h e  m e t h o d  i s  t h e  d i f f i c u l t y  o f  m a i n ­
t a i n i n g  t h e  m e l t  t e m p e r a t u r e  c o n s t a n t ;  t h i s  i s  i m p o r t a n t  
s i n c e  a  c h a n g e  o f  15^0 i n  t h e  m e l t  t e m p e r a t u r e  w i l l  c a u s e  a 
d e t e c t a b l e  c h a n g e  i n  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  v a p o u r  a n d  i n  t h e  
m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  o f  t h e  f i l m s  (H u m p h rey ,  R e y n o l d s  a n d  
S t i l l w e l l ,  1 9 5 8 ) .  I n  a  r e v i e w  o f  some p h y s i c a l  p r o p e r t i e s  
o f  t h i n  f i l m s ,  M oore  a n d  Young  ( 1 9 6 0 )  h a v e  f o u n d  t h a t  two
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s u c c e s s i v e  s v a n o r a t l o n s  f r o m  t h e  same lOg c r u c i b l e  c h a r g e  
c o u l d  g i v e  tw o  l a y e r s  whose  s i g n  o f  m a g n e t o s t r i c t i o n  changed ,  
f r o m  t h e  i r o n  r i c h  s i d e  o f  z e r o  i n  one  t o  t h e  n i c k e l  r i c h  
s i d e  i n  t h e  n e x t .
B e h r n d t  and  J o n e s  ( 1 9 5 8 )  i n v e s t i g a t e d  t h e  c h a r a c t e r ­
i s t i c s  o f  c e r a m i c  c r u c i b l e  s o u r c e s .  I t  was f o u n d  t h a t  i n  
a l l  e v a p o r a t i o n s  w i t h  t h e  n i c k e l - i r o n  a l l o y s ,  s l a g  was f o r m e d  
on t h e  s u r f a c e  o f  t h e  m e l t .  A l t h o u g h  p a r t  o f  t h i s  s l a g  was 
f o u n d  t o  be  made u p  o f  m e t a l  o x i d e s ,  a l a r g e  p r o p o r t i o n  o f  
i t  c o n s i s t e d  o f  c r u c I b l e  m a t e r i a l .  The am oun t  o f  s l a g  v a r i e d  
f r o m  c r u c i b l e  t o  c r u c i b l e  a n d  f r o m  m e l t  t o  m e l t ;  i t s  p r e s e n c e  
d e f i n i t e l y  i n f l u e n c e d  t h e  e v a p o r a t i o n  r a t e . I t  was a l s o  
o b s e r v e d  t h a t  t h e  e v a p o r a t i o n  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  a c r u c i b l e  
w e r e  n o t  r e p r o d u c i b l e  w i t h  r e s p e c t  t o  t h i c k n e s s  d i s t r i b u t i o n .  
To m a i n t a i n  a t h i c k n e s s  u n i f o r m i t y  w i t h i n  2% i t  was n e c e s s a r y  
f o r  t h e  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e  t o  b e  a t  l e a s t  f i v e  
t i m e s  a s  g r e a t  a s  t h e  d i a g o n a l  o f  t h e  s u b s t r a t e .
I n  v i e w  o f  t h e  a b o v e  r e p o r t e d  e x p e r i e n c e  i t  was d e c i d e d  
n o t  t o  a t t e m p t  t h e  m e th o d  o f  e v a p o r a t i o n  f r o m  a n  i n g o t  i n  a 
c e r a m i c  c r u c i b l e .
b ) E v a p o r a t i o n  f r o m  a r e f r a c t o r y  f i l a m e n t .
The s u b s t a n c e s  u s e d  f o r  f i l a m e n t  h e a t e r s  a r e  t h o s e  w h i c h  
c o m b in e  t h e  p r o p e r t i e s  o f  h i g h  m e l t i n g  p o i n t  and  low  
v o l a t i l i t y .  T h o s e  m o s t  commonly u s e d  a r e ,  i n  d e c r e a s i n g  
o r d e r  o f  t h e i r  m e l t i n g  p o i n t s ,  t u n g s t e n ,  t a n t a l u m  a n d
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m o ly b d e n u m .  H o w e v e r ,  n i c k e l  a n d  i r o n  a r e  known t o  a l l o y  
w i t h  a l l  t h r e e ,  b u t  u n d e r  c e r t a i n  c o n d i t i o n s  t h e  a l l o y i n g  
w i t h  t u n g s t e n  may b e  v e r y  much l e s s  t h a n  w i t h  t a n t a l u m  o r  
m o lyb d e n u m  ( H o l l a n d ,  1 9 5 8 ) .
I n  1952  H e a v e n s  r e p o r t e d  w o rk  on t h e  c o n t a m i n a t i o n  o f  
e v a p o r a t e d  f i l m s  by  t h e  m a t e r i a l  o f  t h e  s o u r c e  s u p p o r t ,  i i i s  
w o rk  w i t h  h e a t e d  t u n g s t e n  b o a t s  sh o w ed  t h a t  t h e  r a t e  o f  
t r a n s f e r  o f  t u n g s t e n  t o  t h e  t a r g e t  d e p e n d e d  d i r e c t l y  on t h e  
p r e s s u r e  o f  t h e  s y s t e m  a n d  t h a t  i n  a l l  c a s e s  t h e  r a t e s  w e re  
much h i g h e r  t h a n  w o u ld  b e  e x p e c t e d  by  r e a c t i o n  w i t h  r e s i d u a l  
o x y g e n  ( t o  p r o d u c e  WO^). B l e a r s  ( 1 9 5 1 )  h a d  shown t h a t  t h e  
p r e d o m i n a n t  c o n s t i t u e n t  o f  r e s i d u a l  g a s  i s  u s u a l l y  w a t e r  
v a p o u r .  K now ing  t h a t  t u n g s t e n  r e a c t e d  w i t h  w a t e r  v a p o u r  a t  
t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  e x p e r i m e n t s  ( L a n g m u i r ,  1913 a n d  1 9 1 5 ) ,  
H e a v e n s  c o n c l u d e d  t h a t  some t r a n s f e r  o f  m a t e r i a l  b y  t h i s  
p r o c e s s  was t o  be  e x p e c t e d .  I t  i s  known t h a t  t u n g s t e n  r e a c t s  
w i t h  w a t e r  v a p o u r  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  t o  f o r m  t h e  v o l a t i l e  
VVOg ( S m i t h e l l s ,  1 9 5 2 ) .  At  a p r e s s u r e  o f  1 0 “ ^ mm Hg a n d  w i t h  
t h e  t u n g s t e n  w i r e  a t  a b o u t  1500*^0, c a l c u l a t i o n s  b a s e d  on 
H e a v e n s *  r e s u l t s  show t h a t  t h e  t r a n s f e r e n c e  o f  t u n g s t e n  t o  
t h e  s u b s t r a t e  f r o m  t h e  w i r e  a l o n e  w o u ld  n o t  am ount  t o  more  
t h a n  a b o u t  1 0 “ ^^ g s e c " \  w h i c h  i s  n e g l i g i b l e .
H o w e v e r ,  when H e a v e n s  e v a p o r a t e d  s i l v e r  a n d  g e rm a n iu m  
f r o m  t u n g s t e n  b o a t s  t h e  t r a n s f e r  o f  t u n g s t e n  was g r e a t l y  i n ­
c r e a s e d ,  s u g g e s t i n g  t h a t  s o l u t i o n  o f  t h e  b o a t  m a t e r i a l  by
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t h e  m o l t e n  s i l v e r  a n d  g e rm a n iu m  o c c u r r e d  e v e n  a t  t h e  l o w e s t  
p r a c t i c a l  e v a p o r a t i o n  t e m p e r a t u r e s .
A p r e l i m i n a r y  s t u d y  was t h e r e f o r e  made o f  t h e  e f f e c t  o f  
e v a p o r a t i n g  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  f r o m  a t u n g s t e n  w i r e  f i l a m e n t .  
I n  t h e  e a r l y  a t t e m p t s ,  t h e  t u n g s t e n  w i r e  was wound i n t o  an  
o p e n  h e l i x  s o  a s  t o  s u p p o r t  s h o r t  l e n g t h s  o f  t h e  a l l o y  w i r e  
as'  i n  f i g .  2 . 3 .  C o n s i d e r a b l e  t h i n n i n g  o f  t h e  t u n g s t e n  f i l a ­
m en t  o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  a l l o y  c h a r g e .
F i g .  2 , 5  i l l u s t r a t e s  t h i s  e f f e c t .  The  m ore  i r o n  r i c h  t h e  
a l l o y s  t h e  m ore  m a r k e d  was t h e  t e n d e n c y  f o r  t h e  f i l a m e n t  t o  
b e  a t t a c k e d .  H i g h  f i l a m e n t  t e m p e r a t u r e s  o f t e n  r e s u l t e d  i n  
c o m p l e t e  f r a c t u r e  o f  t h e  t u n g s t e n .
The f i l a m e n t  t e m p e r a t u r e  was l o w e s t  w h e r e  t h e  m o l t e n  
c h a r g e  was i n  d i r e c t  c o n t a c t  w i t h  t h e  w i r e  ( f i g .  2 . 4 )  b e ­
c a u s e  t h e  e l e c t r i c a l  r e s i s t a n c e  was l o w e s t  a t  t h i s  p o i n t .  
A l s o ,  h e a t  was " c o n d u c t e d "  away f r o m  t h e  f i l a m e n t  b y  t h e  
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¥  V
C l e a n ,  o u t g a s s e d  t u n g s t e n  f i l a m e n t  ( f r o m  a b o v e )
Çame f i l a m e n t  a f t e r  one  e v a p o r a t i o n  o f  6 5 ^  Hi 5 5 ^  Fe
P ig .  2 .5 .
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The t e m p e r a t u r e  was much h i g h e r  i n  t h e  r e g i o n  o f  t h e  
h e a t e r  a d j a c e n t  t o  t h e  c h a r g e ,  a n d  t h e  é v a p o r a n t ,  u n d e r  
w e t t i n g  f o r c e s ,  f l o w e d  o v e r  t h e  h e a t e r  s u r f a c e  a t  t h i s  p o i n t  
a n d  r a p i d l y  e v a p o r a t e d .  F u r t h e r ,  s i n c e  t h e  m o l t e n  a l l o y  
t e n d e d  t o  f o r m  o n l y  a t  t h e  b o t t o m  o f  e a c h  t u r n  o f  t h e  h e l i x ,  
t h e  s u r f a c e  a r e a  f r o m  w h i c h  e v a p o r a t i o n  c o u l d  t a k e  p l a c e  
was s m a l l ,  a n d  h i g h  f i l a m e n t  t e m p e r a t u r e s  w e r e  r e q u i r e d  t o  
o b t a i n  s u i t a b l e  r a t e s  o f  e v a p o r a t i o n .  S u c h  h i g h  t e m p e r a t u r e s  
w e r e  u n d e s i r a b l e  b e c a u s e  t h e y  w e re  a c c o m p a n i e d  b y ; -
1) I n c r e a s e d  s o l u t i o n  o f  t h e  f i l a m e n t  a n d  h e n c e  t h e  i n ­
c r e a s e d  r i s k  o f  t u n g s t e n  c o n t a m i n a t i o n  i n  t h e  f i l m ;
2) u n c o n t r o l l a b l e  h e a t i n g  o f  t h e  s u b s t r a t e  b y  r a d i a t i o n  
d u r i n g  a d e p o s i t i o n ;  a n d
3) t h e  a p p e a r a n c e  o f  h o l e s  i n  t h e  f i l m  ( f i g .  2 . 6 ) .
O l s e n ,  S m i t h  a n d  C r i t t e n d e n  (1 9 4 5 )  r e p o r t e d  t h a t  t h e r e
i s  c o m p l e t e  m u t u a l  l i q u i d  s o l u b i l i t y  o f  t u n g s t e n  w i t h  n i c k e l  
a n d  i r o n .  R e f e r e n c e  t o  e q u i l i b r i u m  d i a g r a m s  o f  t h e s e  s y s t e m s  
( S m i t h e l l s  1 952)  show s t h a t  i r o n  f o r m s  a s o l i d  p h a s e  w i t h  
t u n g s t e n  a t  c o n c e n t r a t i o n s  u p  t o  5 0 ^  i r o n  f o r  t e m p e r a t u r e s  
l e s s  t h a n  1 6 5 0 ^ C w h e r e a s  n i c k e l  f o r m s  p a r t i a l  l i q u i d  p h a s e s  
f o r  a l l  c o n c e n t r a t i o n s  a b o v e  1 5 0 0 ^ C. T hus  v / h i l e  low  t e m ­
p e r a t u r e  e v a p o r a t i o n  may m i n i m i s e  a t t a c k  b y  i r o n  i t  d o e s  
n o t  f o r  n i c k e l .  The  t e n d e n c y  o f  t h e  m o l t e n  a l l o y  t o  f o r m  
g l o b u l e s  a t  t h e  b o t t o m  of  e a c h  t u r n  o f  t h e  h e l i x  m e a n t  t h a t  




F i g .  2 . 6  A p p e a r a n c e  o f  a l l o y  f i l m  a f t e r  r e m o v a l  f r o m  
r o c k  s a l t ,  t h e  a l l o y  h a v i n g  b e e n  v a p o r i s e d  
f r o m  a t u n g s t e n  h e a t e r  i n  t h e  f o r m  o f  a  h e l i x  
( x  3 , 0 0 0 ) .
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l o c a l l y  e x ;e e d e d .  I t  i s  n o t  s u r p r i s i n g ,  t h e r e f o r e , t h a t  
s o l u t i o n  o f  t h e  t u n g s t e n  o c c u r r e d .  E v a p o r a t i o n s  w e re  a l s o  
a t t e m p t e d  f r o m  m u l t i - s t r a n d  t u n g s t e n  f i l a m e n t s  ; t h e  r e s u l t s  
w e r e  s i m i l a r  t o  t h o s e  d e s c r i b e d  a b o v e .
A f i l a m e n t  i n  t h e  s h a p e  
o f  a c i r c l e  w i t h  i t s  
p l a n e  h o r i z o n t a l , ,  was 
f o u n d  t o  b e  a s l i g h t  
im p r o v e m e n t  ( f i g .  2 . 7 ) .  
The  a l l o y  c h a r g e  was 
p o s i t i o n e d  u n i f o r m l y  
a r o u n d  t h e  f i l a m e n t .  
vVhen m o l t e n ,  t h e  a l l o y -  
t e n d e d  t o  s p r e a d  o v e r  
t h e  t u n g s t e n  f i l a m e n t .  
The s u r f a c e  a r e a  o f  t h e  
e v a p o r a t i n g  a l l o y  was 
t h u s  c o n s i d e r a b l y  i n ­
c r e a s e d  a n d  e v a p o r a t i o n s  c o u l d  b e  c a r r i e d  o u t  a t  l o w e r  
f i l a m e n t  t e m p e r a t u r e s .  F u r t h e r ,  t h e  w ork  o f  B e h r n d t  a n d  
J o n e s  ( 1 9 5 8 )  show ed  t h a t  t h e  t h e o r e t i c a l l y  e x p e c t e d  h i g h  d e ­
g r e e  o f  u n i f o r m i t y  o f  t h i c k n e s s  a n d  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  f i l m s  
o b t a i n a b l e  f r o m  r i n g  s o u r c e s  was a c h i e v e d  i n  p r a c t i c e ,  how-
II u
e v e r ,  i n  t h e  p r e s e n t  w ork  a t t e m p t s  t o  e v a p o r a t e  t o  d r y n e s s  
i n v a r i a b l y  r e s u l t e d  i n  t h e  m o l t e n  c h a r g e  r e m a i n i n g  j u s t
TUNGSTEN WIRE 
FIL A M EN T
ALLOY CHA RGE
F i g .  2 . 7 .
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b e f o r e  ' ' d r y n e s s ' '  b r e a k i n g  u n  i n t o  d r o p s  and  a t t a c k i n g  t n e  
t u n g s t e n  f i l a m e n t .  Swope ( 1 9 4 3 )  h a s  c l a i m e d  t h a t  t u n g s t e n ^  
h e a t e r s  c a n  be  p r o t e c t e d  a g a i n s t  t n e  d i s s o l v i n g  a c t i o n  o f  
n i c k e l  a l l o y s  b y  c o a t i n g  t h e  f i l a m e n t  w i t n  e l e c t r o - d e p o s i t e d  
r h o d i u m ,  b a t  H o l l a n d  ( 1 9 5 8 )  r e p o r t s  t h a t  e x p e r i m e n t s  i n  h i s  
l a b o r a t o r y  d i d  n o t  c o n f i r m  t h i s .
T h u s  a l t h o u g h  t u n g s t e n  i s  p r o b a b l y  t h e  l e a s t  u n s a t i s ­
f a c t o r y  r e f r a c t o r y  m a t e r i a l ,  i n  t h e  a b s e n c e  o f  more  
q u a n t i t a t i v e  d a t a  on f i l m  c o n t a m i n a t i o n  i t  was d e c i d e d  t o  
s e e k  f o r  some o t h e r  m e th o d  o f  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  a l l o y s .
I t  i s  s u r p r i s i n g  t o  n o t e  how many i n v e s t i g a t i o n s  h a v e  
b e e n  c a r r i e d  o u t ,  a n d  a r e  s t i l l  b e in g ,  c a r r i e d  o u t ,  on 
n i c k e l - i r o n  f i l m s  w h i c h  h a v e  b e e n  p r e p a r e d  b y  e v a p o r a t i o n  
f r o m  a t u n g s t e n  f i l a m e n t .
c ) "F l a s h " e v a p o r a t i o n
The r e p o r t e d  w ork  o f  H a r r i s  a n d  S e i g e l  (1 9 4 8 )  shov/ed 
t h a t  a n d  p  b r a s s  a nd  a g o l d - c a d m i u m  a l l o y  c o u l d  be  
e v a p o r a t e d  t o  f o r m  f i l m s  o f  s i m i l a r  c o m p o s i t i o n  t o  t h e  
p a r e n t  m a t e r i a l  i f  t h e  a l l o y s  w e re  e x p l o s i v e l y  e v a p o r a t e d  
by  d r o p p i n g  f i n e  p a r t i c l e s  on t o  a r e f r a c t o r y  s t r i p  
m a i n t a i n e d  a t  a h i g h  t e m p e r a t u r e .  Amongst  t h e  many d i s a d ­
v a n t a g e s  o f  t h i s  m e th o d  f o r  t h e  p r e s e n t  w o rk  a r e  t h e  v e r y  
r a p i d  a n d  u n c o n t r o l l a b l e  e v a p o r a t i o n  r a t e s  a n d  t h e  c o n t i n u a l  
o u t g a s s i n g  t h a t  m u s t  o c c u r  d u r i n g  a  d e p o s i t i o n .
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d)  S u b l i m a t i on f r o m  a f i l a m e n t  o f  t h e  a l l o y  m a t e r i a l .
T he  a d v a n t a g e s  o f  t h i s  m e th o d  a r e  t h a t  t h e r e  i s  no
c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  s o u r c e  b y  i t s  s u p p o r t ,  and  t h e  s h a p e  
o f  t h e  s o u r c e  c a n  be  v a r i e d .  Many e v a p o r a t i o n s  w ere  
a t t e m p t e d  u s i n g  a l l o y  f i l a m e n t s  o f  v a r i o u s  c o m p o s i t i o n s
a n d  s h a p e s .  I n  a l l  c a s e s  t h e  d e p o s i t i o n  r a t e s  w e re
c o
e x e e d i n g l y  low ( e . g .  l e s s  t h a n  20 A p e r  m i n u t e  w i t h  a s o u r c e
\
t o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e  of  8 c m ) . T h e s e  d e p o s i t i o n  r a t e s  
c o u l d  b e  i n c r e a s e d  by  r e d u c i n g  t h e  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  
d i s t a n c e ,  b u t  t h i s  r e s u l t e d  i n  o v e r h e a t i n g  o f  t h e  s u b s t r a t e  
and  a d e c r e a s e  i n  u n i f o r m i t y  o f  t h i c k n e s s  o f  t h e  d e p o s i t e d  
f i l m .  The  u s e  o f  h i g h e r  s o u r c e  t e m p e r a t u r e s  i n v a r i a b l y  
l e d  t o  l o c a l i s e d  t h i n n i n g  a n d  o v e r h e a t i n g  o f  t h e  a l l o y  w i r e  
a n d  f i n a l l y  t o  c o m p l e t e  f u s i o n  o f  i t  a t  one  p l a c e .
The c o n t r o l  o f  t h e  f i l a m e n t  t e m p e r a t u r e  was a l s o  v e r y  
d i f f i c u l t .  S i n c e  t h i s  a f f e c t e d  b o t h  t h e  f i l m  c o m p o s i t i o n  
a n d  t h e  d e p o s i t i o n  r a t e  i t  o n l y  a d d e d  t o  t h e  d i f f i c u l t i e s  
a l r e a d y  m e n t i o n e d .  T h i s  m e t h o d  w a s ,  t h e r e f o r e ,  a b a n d o n e d .
e ) E v a p o r a t i o n  b y  e l e c t r o n  b o m b a rd m e n t  o f  a p e n d a n t  d r o p . 
K e l l y  ( 1 9 5 9 )  a n d  H e a v e n s  (1 9 5 9 )  h a v e  d e s c r i b e d  t h e
m e t h o d  o f  e v a p o r a t i n g  m e t a l s  f r o m  a  p e n d a n t  d r o p  by  e l e c t r o n  
b o m b a r d m e n t .  A g a i n  t h i s  m e t h o d  p o s s e s s e s  t h e  g r e a t  a d v a n t ­
ag e  o v e r  t h a t  e m p l o y i n g  a b o a t  o r  f i l a m e n t  i n  t h a t  t h e r e  i s  
no p o s s i b i l i t y  o f  c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  f i l m  b y  t n e  
s u p p o r t i n g  m a t e r i a l .
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s u b s t r a t e
SUBSTRATE HEATER
T, T j  TH ER M O C O U PLE
F . i g .  2 . 8  E l e c t r o n  b o m b a rd m e n t  a p p a r a t u s
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F . l g .  2 , 9  E l e c t r o n  b o m b ard m en t  a p p a r a t u s .
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The  m o ly bd en u m  s h i e l d  A ( f i g .  2 . 8  a n d  f i g . 2 . 9 )  c o n ­
n e c t e d  t o  t h e  t u n g s t e n  f i l a m e n t  F s e r v e d  f o r  r u d i m e n t a r y  
f o c u s s i n g  o f  t h e  t h e r m i o n i c  e l e c t r o n s  f r o m  t h e  h e a t e d  
f i l a m e n t  on t o  t h e  e n d  o f  t h e  a l l o y  r o d  R. A s i m i l a r  s h i e l d  
B ,  a l s o  w i t h  a c i r c u l a r  a p e r t u r e ,  was a r r a n g e d  s o  t h a t  t h e  
s u b s t r a t e s  c o u l d  n o t  s e e  t h e  f i l a m e n t .  W i t h  a  r o d  o f  a b o u t  
3 mm d i a m e t e r  a n  e m i s s i o n  c u r r e n t  o f  a b o u t  20 mA s u f f i c e d  
t o  m a i n t a i n  a  s t a b l e  d r o p  o f  a b o u t  6 mm d i a m e t e r .
F rom  t h e  v e r y  n a t u r e  o f  t h e  p r o c e s s ,  t h e  t e m p e r a t u r e
o f  t h e  d r o p  l i e s  v e r y  c l o s e  t o  t h e  m e l t i n g  p o i n t  o f  t h e
a l l o y  and h e n c e  t h e r e  i s  l i t t l e  s c o p e  f o r  v a r y i n g  t h e  r a t e
o f  e v a p o r a t i o n .  The r a t e  o f  d e p o s i t i o n  may be  v a r i e d " b y
a l t e r i n g  t h e  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e .  The maximum
d e p o s i t i o n  r a t e ,  a t  a d i s t a n c e  o f  10 cm v e r t i c a l l y  b e l o w
t h e  p e n d a n t  d r o p  a n d  w i t h  t h e  r a n g e  o f  a l l o y s  u s e d ,  was o f
o
t h e  o r d e r  o f  60 A p e r  m i n u t e .  I t  was f o u n d  n e c e s s a r y  t o  
c l e a n  t h e  s h i e l d s  f r e q u e n t l y  t o  a v o i d  c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  
s u b s t r a t e  s u r f a c e  a n d  f i l m ;  f a i l u r e  t o  c l e a n  t h e  s h i e l d s  
a f t e r  a b o u t  e v e r y  t h i r d  e v a p o r a t i o n  r e s u l t e d  i n  a f i l m  t h a t  
was d i s c o l o u r e d  a n d  a lw a y s  p o o r l y  o r i e n t e d .
F o r  p u r e  m e t a l s  t h e  m e t h o d  o f  e l e c t r o n  b o m b ard m en t  h a s  
t h e  a d v a n t a g e s  m e n t i o n e d  a b o v e ,  b u t  f o r  a l l o y s  t h e r e  a r e  
t h e  d i s a d v a n t a g e s  t h a t  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  p e n d a n t  d r o p  
a n d  o f  t h e  f i l m  may d i f f e r  f r o m  e a c h  o t h e r  a n d  f r o m  t h e  r o d .
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B l o i s  ( 1 9 5 5 )  u s i n g  i n d u c t i o n  h e a t i n g  o f  a n  a l l o y  i n g o t  
s h o w e d  t h a t  t h e  d i f f e r e n c e  i n  c o m p o s i t i o n  b e t w e e n  t h e  
s o u r c e  m a t e r i a l  a n d  t h e  f i l m  was v e r y  much l e s s  t h a n  w o u ld  
b e  e x p e c t e d  u s i n g  v a p o u r  p r e s s u r e  d a t a  g i v e n  b y  Dushman 
( 1 9 4 9 )  a n d  e m p l o y i n g  R a o u l t * s  lav/ t o  t h e  e v a p o r a t i n g  c o n ­
s t i t u e n t s  ( s e e  f i g .  2 . 2 ) .  Hov/ever  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  h i s  
m e l t  ( 1 6 0 0 ° C ) was som ewhat  h i g h e r  t h a n  c a n  b e  e m p lo y e d  w i t h  
a p e n d a n t  d r o p  a n d  h e  was a b l e  t o  u s e  a l a r g e  m o l t e n  c h a r g e .
S m i t h  (19593^ b a s i n g  h i s  o b s e r v a t i o n s  on t h e  m a g n e t o -  
e l a s t i c  d a t a  o f  t h e  f i l m s  -  a s su m e d  t o  b e  t h e  same a s  t h o s e  
p u b l i s h e d  f o r  b u l k  m a t e r i a l  b y  S c h u l z e  ( 1 9 2 8 )  -  f o u n d  t h a t  
a f i l m  c o n t a i n i n g  8 1 ^  I4i r e s u l t e d  f r o m  a m e l t  c o n t a i n i n g  
8 3 ^  Ni w hose  t e m p e r a t u r e  was a b o u t  1 5 50*C .  T h i s  r e s u l t  v/as 
c o n s i s t e n t  w i t h  t h e  v/ork o f  M o r r i s ,  Z e l l a r s ,  P ay n e  a n d  K ip p  
( 1 9 5 9 )  Who s t a t e d  t h a t  d e v i a t i o n  f r o m  a d d i t i v i t y  o f  t h e  
c o n s t i t u e n t  v a p o u r  p r e s s u r e s  was f o u n d  t o  b e  s m a l l  a n d  t h a t  
t h e  d e p e n d e n c e  o f  m e l t  f r a c t i o n a t i o n  on m e l t  t e m p e r a t u r e  
was a s m a l l  b u t  s i g n i f i c a n t  e f f e c t  ( e . g .  f o r  an  8 3 / 1 7  iMi-Pe 
m e l t  t h e  c h a n g e  i n  n i c k e l  f r a c t i o n  i s  - f  0 * 3 /  p e r  lOO^C 
a b o v e  1550® C ).  T h e s e  r e s u l t s  h o w e v e r  do n o t  seem t o  b e  i n  
a g r e e m e n t  w i t h  t h e  w ork  o f  Olmen a n d  M i t c h e l l  ( 1 9 5 9 )  who 
o b t a i n e d  a f i l m  o f  a b o u t  7 8 /  Ni 2 2 /  F e  f r o m  a n  a l l o y  s o u r c e  
o f  8 2 * 7 5 /  N i  1 7 * 2 5 /  F e .  H ow eve r  t h e y  d i d  n o t  s t a t e  t h e  
m e t h o d  o f  e v a p o r a t i o n  u s e d  o r  t h é  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  m e l t .
I n  v i e w  o f  t h e  a b o v e  som ew hat  c o n f l i c t i n g  d a t a ,  an
* ■ 3 1 ^
i n v e s t i g a t i o n  i n t o  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  f i l m s  o b t a i n e d  u s i n g  
e l e c t r o n  b o m b a rd m e n t  o f  a  p e n d a n t  d r o p  was c a r r i e d  o u t  as  
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As l a r g e  a d r o p  a s  c o n v e n i e n t l y  p o s s i b l e  was o b t a i n e d  
on t h e  e n d  o f  t h e  a l l o y  r o d  ( 8 0 ^  Ni  20^  F e )  a n d  t h o r o u g h l y  
o u t g a s s e d . D u r i n g  t h i s  p r o c e s s  t h e  d e m a r c a t i o n  l i n e  b e ­
t w e e n  s o l i d  a n d  l i q u i d  v/as m a i n t a i n e d  a s  h i g h  u p  t h e  n e c k  
o f  t h e  d r o p  a s  p o s s i b l e  ( f i g .  2 . 1 0 ) .  The f i l a m e n t  c u r r e n t  
was t h e n  a d j u s t e d  s o  t h a t  t h e  d e m a r c a t i o n  l i n e  was s t e a d y
i n  t h e  p o s i t i o n  shown i n  f i g .  2 . 1 1 .  S a m p le s  o f  f i l m s , e a c h  
o
a b o u t  500 A t h i c k , w e r e  o b t a i n e d  a t  i n t e r v a l s  d u r i n g  t h e  
t i m e  o f  e x i s t e n c e  of  t h e  p e n d a n t  d r o p  a n d  t h e s e  f i l m s  
a n a l y s e d  m i c r o c h e m i c a l l y  ( s e e  C h a p t e r  3 ) .  T h i s  p r o c e d u r e  
was r e p e a t e d  u s i n g  r o d s  o f  7 0 ^  Ni 3 0 ^  Fe  a n d  50^Ni 5 0 ^ F e .
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The  r e s u l t s  f o r  a l l  t h r e e  a r e  shown g r a p h i c a l l y  i n  f i g .
2 . 1 2 .  M a i n t a i n i n g  t h e  d e m a r c a t i o n  l i n e  a s  shown i n  f i g .
2 . 1 1  h a d  tv/o a d v a n t a g e s .  F i r s t l y  i t  g a v e  r i s e  t o  a v e r y
s t a b l e  d r o p  a n d ,  s e c o n d l y ,  e n s u r e d  t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e  o f
t h e  m o l t e n  c h a r g e  r e m a i n e d  c o n s t a n t .  B l o n n  ( 1 9 5 8 )  f o u n d
t h a t  when c o n d u c t e d  a t  p r e s s u r e s  b e l o w  0»1  mm Hg t h e  r a t e s  
o f  e v a p o r a t i o n  of  a l l o y s  a t  e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s  w e re
i n d e p e n d e n t  o f  t h e  p r e s s u r e s ,  a n d ,  f o r  a  g i v e n  a l l o y  d e p e n d e d
o n l y  on t h e  t e m p e r a t u r e .
The g r a p h s  show t h a t  t h e  f i l m s  a r e  more  r i c h  i n  i r o n  
t h a n  t h e  r o d  s o u r c e  a n d  t h a t  t h e  p e r c e n t a g e  i n c r e a s e  d e p e n d e d  
on t h e  a l l o y  u s e d  a n d  on t h e  t i m e  o f  e x i s t e n c e  o f  t h e  p e n d a n t  
d r o p .  The  g r e a t e r  r a t e  o f  e v a p o r a t i o n  o f  i r o n  m e a n t  t h a t  
t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  p e n d a n t  d r o p  c h a n g e d  s l o w l y  i n  s u c h  
a way t h a t  t h e  f i l m  becam e g r a d u a l l y  l e s s  r i c h  i n  i r o n  a s  
t i m e  p r o g r e s s e d ,  h o w e v e r ,  w i t h  t h e  d e p o s i t i o n  t i m e s  
a n t i c i p a t e d ,  t h i s  g r a d u a l  c h a n g e  c o u l d  b e  n e g l i g i b l y  s m a l l  
( l e s s  t h a n  0 * 5 ^  c h a n g e  i n  i r o n  o v e r  e v e n  t h e  l o n g e s t  
d e p o s i t i o n  t i m e s ) .
C h u ,  W o l f e  a n d  W agner  ( 1 9 5 9 )  c a r r i e d  o u t  m i c r o - p r o b e  
X - r a y  a n a l y s e s  o f  n i c k e l - i r o n  f i l m s  a n d  f o u n d  t h a t  maximum 
v a r i a t i o n s  i n  n i c k e l  c o n t e n t  b e t w e e n  n e i g h b o u r i n g  r e g i o n s  
c o u l d  b e  a s  g r e a t  a s  3 ^  f o r  a  n o m i n a l l y  8 3 # i  f i l m  ( t h e  
r e g i o n s  w e re  0 * 0 0 1  cm i n  d i a m e t e r  a n d  0*001  i n .  a p a r t ) .  
U n f o r t u n a t e l y  no  m e n t i o n  was made o f  t h e  m e th o d  of  v a p o r ­
i s a t i o n  o f  t h e  a l l o y s .
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T h i s  v a r i a t i o n  i n  c o m p o s i t i o n  w i t h i n  a f i l m  i s  m o s t  
u n d e s i r a b l e ;  i t  may be  c o n n e c t e d  w i t h  t h e  m e th o d  o f  
v a p o r i s a t i o n  o f  t h e  a l l o y .  I t  i s  much l e s s  l i k e l y  t o  o c c u r  
w i t h  t h e  e l e c t r o n  b o m b ard m en t  m e th o d  t h a n  w i t h ,  s a y ,  
f i l a m e n t  e v a p o r a t i o n  o r  e v a p o r a t i o n  f r o m  a c r u c i b l e ,  s i n c e  
t h e  v a p o u r  s o u r c e  i s  more  h o m o g en e o u s  a n d  i t s  t e m p e r a t u r e  
i s  u n d e r  m ore  c r i t i c a l  c o n t r o l .
T h u s  f r o m  a l l  c o n s i d e r a t i o n s  ( w i t h  t h e  p o s s i b l e  
e x c e p t i o n  o f  t h e  g r a d u a l  c h a n g e  i n  f i l m  c o m p o s i t i o n  w i t h  
t i m e )  e l e c t r o n  b o m b ard m en t  o f  a p e n d a n t  d r o p  i s  t h e  m o s t  
s a t i s f a c t o r y  m e t h o d .
I n  a n  a t t e m p t  t o  o b t a i n  f i l m s  whose  c o m p o s i t i o n  was t h e
same a s  t h e  s o u r c e ,  t h i n  r o d s  o f  v a r i o u s  d i a m e t e r s  w e re
u s e d .  The  r o d s  w e re  l o w e r e d  c o n t i n u o u s l y  d u r i n g  t h e
e v a p o r a t i o n  s o  t h a t  t h e  l o w e r  e n d  v/as f e d  i n t o  t h e  r e g i o n
o f  e l e c t r o n  b o m b a r d m e n t .  Rods o f  a b o u t  0 *05  cm d i a m e t e r
w e re  m o s t  e a s i l y  m a n a g e d  and  t h e  f i l m s  w e re  o f  t h e  same
c o m p o s i t i o n  a s  t h e  s o u r c e  ( w i t h i n  t h e  l i m i t s  o f  t h e
m i c r o c h e m i s t r y )  b u t  i n  a l l  c a s e s  t h e  d e p o s i t i o n  r a t e s  w e re
o
v e r y  lo w ,  e . g .  l e s s  t h a n  20 A p e r  m i n u t e  w i t h  a s o u r c e - t o -  
s u b s t r a t e  d i s t a n c e  o f  a b o u t  10 cm. C o n t i n u o u s  o u t g a s s i n g  
o f  t h e  r o d  a s  i t  c h a n g e d  s t a t e  was an  a d d i t i o n a l  
d i s a d v a n t a g e  o f  t h e  m e t h o d .
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C one l u s I o n
Prom  t h e  a b o v e  e x p e r i e n c e ,  e l e c t r o n  b o m b ard m en t  o f  a 
p e n d a n t  d r o p  s u p p o r t e d  b y  a r o d  o f  a b o u t  3 mm d i a m e t e r  was 
c h o s e n  a s  t h e  m os t  s u i t a b l e  m e th o d  o f  v a p o r i s a t i o n  of  t h e  
a l l o y s .
2 . 4 .  The vacuum  s y s t e m  a n d  e v a p o r a t i o n  c h a m b e r .
An E d w a rd s  C o a t i n g  U n i t ,  M o d e l  12 E A /4 24  was u s e d .
T he  p u m p in g  s y s t e m  was c o n v e n t i o n a l  i n  t h a t  i t  c o n s i s t e d  
o f  a t h r e e  s t a g e  o i l  d i f f u s i o n  pump b a c k e d  by  a r o t a r y  pump. 
A p h o s p h o r o u s  p e n t o x i d e  t r a p  was i n c l u d e d  i n  t h e  r o u g h i n g  
l i n e .  T he  t h e o r e t i c a l  u l t i m a t e  p r e s s u r e  o b t a i n a b l e  was 
5 X 1 0 - 6  nim H g ,  P r e s s u r e s  w e re  m e a s u r e d  by a  P i r a n i  g a u g e  
down t o  t h e  m i c r o n  r e g i o n  an d  by a n  i o n i s a t i o n  g a u g e  b e l o w  
t h i s .
The 12 i n .  b e l l  j a r  a c c o m m o d a te d  a l l  t h e  a p p a r a t u s  
f o r  e v a p o r a t i o n  f r o m  a f i l a m e n t  a nd  e v a p o r a t i o n  b y  e l e c t r o n  
b o m b a r d m e n t .  The l a y o u t  o f  t h e  c h a m b e r  i s  i l l u s t r a t e d  i n  
f i g s .  2 . 1 3  a n d  2 . 1 4 .  D u r i n g  t h e  t h e r m a l  e t c h i n g  o f  t h e  
s u b s t r a t e  ( S e c t i o n  2 . 7 )  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  b e l l  j a r  
a n d  i t s  c o n t e n t s  r o s e  a n d  some o u t g a s s i n g  o c c u r r e d .  I n  
g e n e r a l  a  p r e s s u r e  o f  l e s s  t h a n  2 x  1 0 - 5  mm Hg c o u l d  be  
o b t a i n e d  i n  a b o u t  45 m i n u t e s  p u m p ing  t i m e .  The o u t g a s s i n g s  
t h a t  o c c u r r e d  f r o m  t h e  f i l a m e n t  a n d  a l l o y  w i r e  o r  f r o m  t h e
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a l l o y  r o d  w e re  of  v e r y  s h o r t  d u r a t i o n .  I n  b o t h  c a s e s  t n e  
f i r s t  p a r t  o f  a n  e v a p o r a t i o n  ( d u r i n g  w h i c h  t i m e  t h e  
s u b s t r a t e  was s c r e e n e d  f r o m  t h e  s o u r c e )  seem ed  t o  " g e t t e r ” 
t h e  v a c u u m ,  a n d  a p r e s s u r e  o f  l e s s  t h a n  2 x  1 0 “ ^ mm H g .w a s  
s u b s e q u e n t l y  e a s i l y  m a i n t a i n e d .
T he  d i m e n s i o n s  o f  t h e  b e l l  j a r  som ew hat  l i m i t e d  t h e  
g e o m e t r y  o f  t h e  e l e c t r o n  b o m b ard m en t  a p p a r a t u s .  As a l r e a d y  
m e n t i o n e d  ( p a g e  29) t h e  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e  c o u l d  
b e  v a r i e d  a  l i t t l e  s o  a s  t o  a l t e r  t h e  d e p o s i t i o n  r a t e s .  
H o w e v e r ,  t h e  f i n a l  d i s p o s i t i o n  o f  t h e  a p p a r a t u s  h a d  t o  be  
a  c o m p r o m is e  b e tv / e e n  s e v e r a l  c o m p e t i n g  c l a i m s ,  a s  w i l l  now 
b e  sho 'wn.
Vilith a l a r g e  s o u r c e - t  o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e  (10  cm)
o
d e p o s i t i o n  r a t e s  w e re  low  ( a b o u t  60 A p e r  m i n u t e ) .  I n  
some c a s e s  t h i s  i s  known t o  f a v o u r  e p i t a x y  ( e . g .  s i l v e r  on 
m i c a )  b u t  a s  w i l l  b e  s e e n  i n  C h a p t e r  5 t h i s  was n o t  f o u n d  
t o  b e  s o  f o r  t h e  d e p o s i t i o n  o f  n i c k e l - i r o n  on h e a t e d  r o c k  
s a l t  i n  t h e  r e l a t i v e l y  p o o r  vacuum  c o n d i t i o n s  o f  a b o u t  
1 0 “ ^ mm H g .  S u c h  low  r a t e s  c o u l d  l e a d  t o  t h e  t r a p p i n g  o f  
c o n s i d e r a b l e  q u a n t i t i e s  o f  g a s  i n  t h e  f i l m s  w i t h  a l l  t h e  
a t t e n d a n t  d i s a d v a n t a g e s .
W i t h  a  s m a l l  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e  (5  cm)
0
d e p o s i t i o n  r a t e s  o f  a b o u t  200 A p e r  m i n u t e  w e re  o b t a i n e d ,  
c u t t i n g  d e p o s i t i o n  t i m e s  b y  a  f a c t o r  o f  f o u r .  H o w e v e r ,  
t h e  f i l m s  w e r e  n o t  u n i f o r m  i n  t h i c k n e s s  a n d  t h e  a n g l e  o f
- 5 9 -
i n c i d e n c e  o f  t h e  m e t a l  v a p o u r  a t  t n e  s u b s t r a t e  s u r f a c e
c o u l d  v a r y  b e t w e e n  0°  a n d  a b o u t  9 * .  B o t h  t h e s e  f a c t o r s
a r e  known t o  c o n t r i b u t e  t o  t h e  s p o n t a n e o u s  a n i s o t r o p y  t h a t
o c c u r s  i n  n i c k e l - i r o n  f i l m s  d e p o s i t e d  on g l a s s . S m i t h
(1959a)  h a s  shown t h a t  t h e  a n g l e - o f - i n c i d e n c e  e f f e c t  c a n  b e
v e r y  m a r k e d ,  t h o u g h  s m a l l  t h i c k n e s s  g r a d i e n t s  do n o t  h a v e
a v e r y  g r e a t  e f f e c t . H e i d e n r e i c h  and  R e y n o l d s  (1 9 5 9 )
r e p o r t e d  t h a t  p e r m a l l o y  e v a p o r a t i o n  on t o  c l e a v a g e  f a c e s
o f  r o c k  s a l t  ( m a i n t a i n e d  a t  room t e m p e r a t u r e )  a t  o t h e r
t h a n  n o r m a l  i n c i d e n c e  show ed  u n i a x i a l  a n i s o t r o p y ,  b u t  t h a t
t h e  m a g n i t u d e  o f  t h i s  a n i s o t r o p y  f e l l  o f f  w i t h  i n c r e a s e  o f
o
t e m p e r a t u r e ,  b e c o m in g  z e r o  a t  150 C.
H o w e v e r ,  e v e n  t h o u g h  t h e  w o rk  o f  S m i t h  was c a r r i e d  
o u t  on p o l y c r y s t a l l i n e  f i l m s  a n d  t h e  s o u r c e  u s e d  was a 
c r u c i b l e  ( w i t h  t h e  a t t e n d a n t  d i s a d v a n t a g e s  m e n t i o n e d  i n  
S e c t i o n  2 , 3 . )  a n d  i n  s p i t e  o f  t h e  f i n d i n g s  o f  H e i d e n r e i c h  
and  R e y n o l d s ,  i t  was f e l t  t h a t  w id e  v a r i a t i o n s  i n  t h e  
a n g l e  o f  i n c i d e n c e  o f  t h e  a l l o y  v a p o u r  m i g h t  g i v e  r i s e  t o  
s p u r i o u s  e f f e c t s  on t h e  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  o f  e p i t a x i a l l y  
g ro w n  f i l m s .
I n  v i e w  o f  t h e  a b o v e ,  t h e  opt im um  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  
d i s t a n c e  w i t h  t h e  a p p a r a t u s  a v a i l a b l e  v/as a b o u t  8 cm a n d  
o n l y  one  s u b s t r a t e  was u s e d  i n  e a c h  e v a p o r a t i o n .  T h i s  was 
p l a c e d  v e r t i c a l l y  b e l o w  t h e  p e n d a n t  d r o p .  U n d e r  t h e s e  
c o n d i t i o n s  t h e  maximum d e p a r t u r e  o f  t h e  v a p o u r  beam f r o m
— 4-0 —
n o r m a l  i n c i d e n c e  o v e r  a 1 cm d i a m e t e r  c i r c u l a r  f i l m  was 
a b o u t  5 ^ .  F u r t h e r ,  m u l t i p l e - b e a m  i n t e r f e r o m e t r y  show ed 
t h a t  t h e  f i l m  was u n i f o r m  i n  t h i c k n e s s  t o  w i t h i n  a b o u t  2 ^ .
I t  m i g h t  be  p o i n t e d  o u t  h e r e  t h a t  i f  t h e  d e p o s i t i o n  
c o u l d  b e  c a r r i e d  o u t  i n  a r e a l l y  goo d  vacuum  ( a b o u t  1 0 " "  mm 
h g )  a n d  t h e  s o u r c e - t o - s u b s t r a t e  d i s t a n c e  c o u l d  be  i n c r e a s e d  
t o  a b o u t  15 c m , t h e n  f o u r  s u b s t r a t e s  c o u l d  be p l a c e d  on t h e  
h e a t e r  s y m m e t r i c a l l y  d i s p o s e d  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  p o i n t  
v e r t i c a l l y  b e l o w  t h e  p e n d a n t  d r o p .  U s i n g  a r o t a t a b l e  
s h u t t e r  o f  s u i t a b l e  s h a p e , e a c h  o f  t h e  s u b s t r a t e s  c o u l d  be  
e x p o s e d  i n  t u r n  so  t h a t  f o u r  f i l m s  of  v a r i o u s  t h i c k n e s s e s  
b u t  s i m i l a r  c o m p o s i t i o n  c o u l d  be  o b t a i n e d . S u c h  a 
p r o c e d u r e  w o u ld  be  v e r y  u s e f u l  f o r  i n v e s t i g a t i o n s  i n t o  t h e  
v a r i a t i o n  o f  c e r t a i n  p r o p e r t i e s  w i t h  t h i c k n e s s .
2 . 5 .  C h o i c e  o f  s u b s t r a t e
The c h o i c e  o f  s u b s t r a t e  was g o v e r n e d  b y  t h e  f o l l o w i n g  
f a c t o r s
a )  The  a l l o y s  t o  be  s t u d i e d  w e re  e x p e c t e d  t o  h a v e  
a f . c . c .  s t r u c t u r e  ( B o z o r t h ,  1 9 5 6 ) .
b )  E p i t a x y  m u s t  o c c u r  t o  p r o d u c e  a w e l l  o r i e n t e d  f i l m .
c )  The  f i l m  m u s t  a p p r o x i m a t e  a s  c l o s e l y  a s  p o s s i b l e  
t o  a  p a r a l l e l - s i d e d  t h i n  s h e e t  o v e r  t h e  a r e a  o f  t h e
s p e c i m e n  t o  be  u s e d  (1  cm d i a m e t e r  c i r c l e ) .
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d)  A t  t h e  opt imum s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e s  f o r  e p i t a x i a l  
g r o w t h  t h e  v a p o u r  p r e s s u r e  o f  t h e  s u b s t r a t e  s h o u l d  
b e  l o w ,
e )  T he  f i l m  m u s t  b e  r e m o v e d  f r o m  t h e  s u b s t r a t e  f o r  
e x a m i n a t i o n  i n  t h e  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  an d  t h e  
h y s t e r e s i s  l o o p  p l o t t e r ,  f o r  r e l i e f  o f  s t r e s s e s  
t h a t  may b e  s e t  u p  d u r i n g  c o o l i n g ,  a n d  f o r  
a n n e a l i n g  on q u a r t z  c o v e r  s l i p s  i f  r e q u i r e d .
f )  C e r t a i n  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  i n  r e l a t i o n  t o  c r y s t a l  
s t r u c t u r e  w e re  t o  be  i n v e s t i g a t e d  i n  t h e  p r i n c i p a l  
c r y s t a l l o g r a p h i c  d i r e c t i o n s  [ l o o j  , l i o j  a n d  f l l l j .
Of r e l e v a n c e  t o  t h i s  i s  t h e  o b s e r v a t i o n  made by  
P i e t y  ( 1 9 3 6 )  t h a t  t h e  c o m p a r i s o n  o f  p r o p e r t i e s  i n  
d i f f e r e n t  d i r e c t i o n s  i s  s a f e s t  v/hen a s  many a s  p o s s i b l e  
o f  t h e  i m p o r t a n t  d i r e c t i o n s  a r e  a c c e s s i b l e  i n  one 
s p e c i m e n .
C o n s i d e r a t i o n  o f  t h e  a b o v e  r e q u i r e m e n t s  a n d  r e f e r e n c e  • 
t o  t h e  r e p o r t e d  w o rk  of  C o l l i n s  a n d  H e a v e n s  ( 1 9 5 7 )  on t h e  
e p i t a x i a l  g r o w t h  o f  t h e  f . c . c .  n i c k e l  s u g g e s t e d  t h a t  t h e  
t h r e e  p r i n c i p a l  p l a n e s  o f  r o c k  s a l t  m i g h t  b e  v e r y  s u i t a b l e  
i f  e p i t a x y  d i d  t a k e  p l a c e  w i t h  t h e  a l l o y s  t o  be  s t u d i e d .
I n  p a r t i c u l a r ,  t h e  ( 1 1 0 )  p l a n e  c o n t a i n s  t h e  t h r e e  p r i n c i p a l  
d i r e c t i o n s  m e n t i o n e d  i n  ( f )  a b o v e .
T he  m e l t i n g  p o i n t  o f  r o c k  s a l t  ( 8 0 1 ^ 0 )  t h o u g h  n o t  a s
— 42  —
h i g h  a s  m i g h t  h e  d e s i r e d  y e t  c o m p a r e s  f a v o u r a b l y  w i t h  m os t  
o t h e r  s u b s t r a t e s  c o n s i d e r e d .
The  l a t t i c e  c o n s t a n t s  o f  t h e  r a n g e  o f  n i c k e l - i r o n  
a l l o y s  t o  be  s t u d i e d  show c o n s i d e r a b l e  m i s f i t  w i t h  r o c k  s a l t  
o v e r  a l l  t h e  t e m p e r a t u r e s  a n t i c i p a t e d  f o r  e p i t a x i a l  g r o w t h .  
H o w e v e r ,  t h i s  i s  a l s o  t h e  c a s e  w i t h  n i c k e l  w h i c h  i s  known 
t o  e p i t a x  s u c c e s s f u l l y  ( C o l l i n s  a n d  H e a v e n s ,  195 7 )  a n d  i n  
g e n e r a l ,  l a t t i c e  m i s f i t s  o f  l e s s  t h a n  a b o u t  25^' a r e  o f  l e s s  
i m p o r t a n c e  t h a n  t h e  t e n d e n c y  t o  c o n t i n u e  t h e  s u b s t r a t e  
s t r u c t u r e  a c r o s s  t h e  b o u n d a r y .
T he  r e c e n t l y  r e p o r t e d  w ork  o f  B a s s e t t  an d  P a s h l e y  
( 1 9 5 8 )  i n c l u d e d  a s e q u e n c e  o f  m i c r o g r a p h s  i l l u s t r a t i n g  t h e  
g r o w t h  o f  g o l d  on r o c k  s a l t .  T h i s  showed t h a t  t h e  f i l m  
d i d  n o t  g ro w  a s  a c o n t i n u o u s  l a y e r ;  i n i t i a l  n u c l é a t i o n  
t o o k  p l a c e  p r e f e r e n t i a l l y  a t  s t e p s  on t h e  s u r f a c e  o f  t h e  
r o c k  s a l t , w h i l e  b e t w e e n  t h e  s t e p s  t h e r e  was random  
n u c l é a t i o n .  As t h e  t h i c k n e s s  i n c r e a s e d ,  t h e  n um ber  of  
n u c l e i  d e c r e a s e d  a s  some o f  t h e  i n d i v i d u a l  n u c l e i  g re w  a t  
t h e  e x p e n s e  o f  n e i g h b o u r i n g  o n e s .  F u r t h e r  i n c r e a s e  i n  
a v e r a g e  t h i c k n e s s  was c h a r a c t e r i s e d  b y  a j o i n i n g  t o g e t h e r  
o f  n e a r  n e i g h b o u r i n g  n u c l e i ,  t h i s  p r o c e s s  f i n a l l y  b e c o m in g
o
t h e  p r e d o m i n a n t  o n e .  E v e n  a t  500 A a v e r a g e  t h i c k n e s s  t h e  
f i l m  was s t i l l  d i s c o n t i n u o u s ,  c o n s i s t i n g  o f  a n e t w o r k  o f  
i r r e g u l a r l y  s h a p e d  n u c l e i .  I t  was n o t  u n t i l  t h e  g o l d  f i l m
o
h a d  a n  a v e r a g e  t h i c k n e s s  o f  a b o u t  800 A t h a t  i t  a s su m e d  a
— 4 3 —
n e a r l y  p a r a l l e l  s i d e d  f o r m ,  a l t n o u g n  e v e n  t h e n  t h e  
v a r i a t i o n s  i n  t h i c k n e s s  c o u l d  b e  a s  much a s  2 5 ^ .  I t  was 
f o u n d  t h a t  a  b e t t e r  a p r o x i m a t i o n  t o  a p a r a l l e l - s i d e d ,  
o r i e n t e d  t h i n  f i l m  was o b t a i n e d  i n  t h e  f o l l o w i n g  m a n n e r .
A s i l v e r  f i l m  o f  b e t w e e n  1000 A a n d  2000 A was
G
e p i t a x i a l l y  g rovm  on t o  m ic a  o r  r o c k  s a l t  a t  b e t w e e n  250 0
o
and  300 C. The  g o l d  f i l m  was t h e n  d e p o s i t e d  on t h e  s i l v e r  
s u r f a c e  a t  t h e  same t e m p e r a t u r e  a n d  was t h e n  rem o ved  b y  
d i s s o l v i n g  t h e  s i l v e r  i n  n i t r i c  a c i d .  G r o w th  s e q u e n c e s  o f  
t h e  g o l d  f i l m s  p r o d u c e d  i n  t h i s  m a n n e r  show ed  t h a t  t h e y  
w e r e  w e l l  o r i e n t e d ,  v e r y  c o n t i n u o u s  a n d  u n i f o r m  down t o
o
t h i c k n e s s e s  o f  100 A and  b e l o w .
I n  v i e w  o f  t h e  a b o v e  i t  was d e c i d e d  t o  i n v e s t i g a t e  
t h e  mode o f  g r o w t h  o f  t h i n  f i l m s  o f  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  
d e p o s i t e d  u p o n
a )  c l e a v e d  ( 1 0 0 )  r o c k  s a l t  f a c e s  ;
b )  p o l i s h e d  ( 1 0 0 ) ,  ( 1 1 0 )  a n d  ( 1 1 1 )  r o c k  s a l t  f a c e s ;  an d
c )  a  s u i t a b l e  m e t a l l i c  f i l m  w h i c h  h a d  i t s e l f  b e e n  
e p i t a x i a l l y  g row n on t h e  p o l i s h e d  r o c k  s a l t  f a c e s .
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2 . 6 .  P r e p a r a t i o n  o f  t h e  s u b s t r a t e  s u r f a c e .
C l e a v e d  r o c k  s a l t .
( 1 0 0 )  t y p e  f a c e s  o f  r o c k  s a l t  w e re  c l e a v e d  u s i n g  a
g u i l l o t i n e  d e s i g n e d  s o  t h a t  t h e  s h a r p  c l e a v i n g  e d g e  was
a l l o w e d  t o  t r a v e l  o n l y  a v e r y  s h o r t  d i s t a n c e  a c r o s s  t h e
c l e a v e d  s u r f a c e .  E v e n  s o ,  t h e  s u r f a c e  c o n t a i n e d  a h i g h
o
d e n s i t y  o f  c l e a v a g e  s t e p s  o f t e n  u p w a r d s  o f  1000 A i n  
h e i g h t .  F i g .  2 , 1 5  i s  a m u l t i p l e -beam  i n t e r f e r o g r a m  o f  a 
t y p i c a l  c l e a v e d  s u r f a c e  of  r o c k  s a l t .
PlK. 2 . 1 5  M ult lp le-beam  in ter ferogram  of su r fa c e  of  
c l e a v e d rock s a l t . (x  50; X=5461 Â ),
- 4 5 .
P o l i s h e d  r o c k  s a l t .
1) F o r  ( 1 0 0 )  f a c e s  t h e  r o c k  s a l t  was c l e a v e d  a s  abo v e  
and  t h e n  r o u g h - p o l i s h e d  on m o i s t e n e d  f i l t e r  p a p e r  
s u p p o r t e d  on p l a t e  g l a s s .
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A c u b e  o f  r o c k  s a l t  was r i g i d l y  c l a m p e d  i n  a s p e c i a l  
j i g  ( f i g s .  2 . 1 6  a n d  2 . 1 7 ) .  C l e a v a g e  f a c e s  o f  t h e  r o c k  s a l t  
w e r e  p o s i t i o n e d  a g a i n s t  t h e  h o r i z o n t a l  and  v e r t i c a l  s u r f a c e s  
o f  t h e  j i g .  The  ( 1 1 0 )  f a c e  was t h e n  c u t  u s i n g  a wet  t h r e a d  
" s a w " . One h a l f  o f  t h e  c r y s t a l  was t h e n  c a r e f u l l y  c l a m p e d  
i n  t h e  j i g  a n d  t h e  (1 1 0 )  f a c e  r o u g h  p o l i s h e d  on m o i s t e n e d  
f i l t e r  p a p e r  s u p p o r t e d  on p l a t e  g l a s s .  T h i s  g a v e  a  p l a n e ,  
b u t  r o u g h ,  ( 1 1 0 )  s u r f a c e  e t c h e d  i n t o  a m o s a i c ,  a n d  r a t h e r
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b a d l y  s c r a t c h e d .  T h a t  p o r t i o n  
o f  t n e  c r y s t a l  s h a d e d  i n  f i g .  
2 . 1 8  was t h e n  r e m o v e d  b y  
r u b b i n g  on wet  f i l t e r  p a p e r .
3) F o r  ( 1 1 1 )  f a c e s  t h e  
p r o c e d u r e  was e x a c t l y  t h e  same 
a s  f o r  ( 1 1 0 )  f a c e s  e x c e p t  t h a t
t n e  j i g  was s o  d e s i g n e d  t h a t  t h e  wet  t h r e a d  saw  c u t  a l o n g  a 
( 1 1 1 )  f a c e .
The  r o u g h  p o l i s h e d  ( 1 0 0 ) ,  ( 1 1 0 )  a n d  ( 1 1 1 )  f a c e s  w ere  
t h e n  p o l i s h e d  on a  r o t a t i n g  p i t c h - b e e s v / a x  l a p  ( S t r o n g ,  1946)  
u s i n g  a f i l t e r e d ,  s a t u r a t e d  s o l u t i o n  of  s o d iu m  c u l o r i d e  
( A n a la R )  c o n t a i n i n g  a s u s p e n s i o n  o f  p u t t y  pow der  ( t h r i c e  
d e c a n t e d  t o  rem ove  a g g r e g a t e d  p a r t i c l e s ) .  T h i s  p r o d u c e d  
a  p l a n e ,  p o l i s h e d  s u r f a c e  p r o b a b l y  i m p r e g n a t e d  w i t h  p u t t y  
p o w d e r .
P o l i s h i n g  was c o n t i n u e d  on a s o f t  p o l i s h i n g  c l o t h  
s u p p o r t e d  on p l a t e  g l a s s .  The i n i t i a l  p o l i s h i n g  on a r e a  1 
( f i g .  2 . 1 9 )  r e m o v e d  m o s t  o f  t h e  p u t t y  p o w d e r ;  t h e  p o l i s h i n g  
was c o n t i n u e d  on  a r e a s  2 ,  3 a n d  4 i n  q u i c k  s u c c e s s i o n .  A 
f e w  d r o p s  o f  i s o p r o p y l  a l c o h o l  on a r e a  3 h e l p e d  t o  p r o d u c e  
a  b r i g h t e r  p o l i s h .  I n  a l l  c a s e s  a r o t a t i n g  p o l i s h i n g  
m o t i o n  g a v e  t h e  b e s t  r e s u l t s . The c r y s t a l  was t h e n  q u i c k l y  
t r a n s f e r r e d  t o  a d e s s i c a t o r  t o  p r e v e n t  e t c h i n g  b y  w a t e r  
v a p o u r  i n  t h e  a t m o s p h e r e .  U n d e r  i d e a l  c o n d i t i o n s  t h i s
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F i g .  2 . 1 9
w h o le  p r o c e s s  r e s u l t e d  i n  a 
p l a n e ,  o p t i c a l l y  sm o o th  
s u r f a c e  t h a t  was p r o b a b l y  
c o v e r e d  w i t h  an  am orphous  
( B e i l b y )  l a y e r  o f  r o c k  s a l t .  
C o n s i d e r a b l e  p r a c t i c e  and  
e x p e r i e n c e  was n e c e s s a r y  t o  
p r o d u c e  a s a t i s f a c t o r i l y  
p o l i s h e d  s u r f a c e .
F i g .  2 . 2 0  i s  a  m u l t i p l e - b e a m  i n t e r f e r o g r a m  of  a t y p i c a l  
p o l i s h e d  s u r f a c e  o f  r o c k  s a l t .
F i g .  2 . 2 0  M u l t i p l e - b e a m  i n t e r f e r o g r a m  o f  p o l i s h e d  
s u r f a c e  o f  r o c k  s a l t .  ( x  5 0 ;  5461  A)
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2 , 7 .  The d e p o s i t i o n  o f  t h e  a l l o y  f i l m .
The r o c k  s a l t  s u b s t r a t e  was p l a c e d  on t h e  h e a t e r  w i t h  
i t s  p r e p a r e d  s u r f a c e  u p p e r m o s t  ( f i g s .  2 . 1 3  a n d  2 , 1 4 ) .  A 
m olybdenum  m ask  w i t h  c i r c u l a r  a p e r t u r e s  ( s e e  S e c t i o n  2 , 8 )  
was p l a c e d  o v e r  t h e  s u b s t r a t e . .
At  f i r s t  i t  was f o u n d  n e c e s s a r y  t o  c u t  t h e  m ask  i n  
s u c h  a m a n n e r  t h a t  i t  was r a i s e d  a l i t t l e  f r o m  t h e  r o c k  
s a l t  s u r f a c e  t o  p r e v e n t  c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  l a t t e r ,  
h o w e v e r ,  t h i s  was f o u n d  t o  g i v e  r i s e  t o  f i l m s  w i t h  a w e d g e -  
s h a p e d  e d g e .  A s t u d y  b y  B e c k e r m a n  and  B e h r n d t  ( 1 9 6 0 )  o f  
s u c h  e d g e  e f f e c t s  on t h e  d o m a in  s t r u c t u r e  a n d  c o e r c i v e  
f o r c e  o f  c i r c u l a r  f i l m s  o f  n i c k e l - i r o n  show ed  t h a t  a w e d g e -  
s h a p e d  e d g e  c o u l d  g i v e  r i s e  t o  a n  i n c r e a s e  i n  t h e  c o e r c i v e  
f o r c e .  F u r t h e r ,  t h i s  i n c r e a s e  c o u l d  v a r y  f r o m  f i l m  t o  f i l m .  
The  m ask s  w e r e  t h e r e f o r e  c u t  s o  t h a t  t h e y  r e s t e d  on t h e  
s u b s t r a t e  s u r f a c e .  C l e a n i n g  o f  t h e  m asks  i n  t h e  h o t  v a p o u r  
o f  i s o p r o p y l  a l c o h o l  was s u c c e s s f u l  i n  p r e v e n t i n g  
c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  s u b s t r a t e  s u r f a c e .
S h u t t e r  8 ^  ( f i g .  2 . 1 3 )  was i n t e r p o s e d  b e t w e e n  t h e  
s u b s t r a t e  a n d  t h e  e l e c t r o n  b o m b ard m en t  a p p a r a t u s  t o  p r e v e n t  
c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  u n d e r s i d e  o f  t h e  l a t t e r  d u r i n g  t h e  
t h e r m a l  " e t c h i n g "  o f  t h e  s u b s t r a t e .  S h u t t e r  Sg was h e l d  
t o  one  s i d e  t o  a v o i d  c o n t a m i n a t i o n  o f  i t s  u n d e r  s u r f a c e .
The  p r e s s u r e  i n  t h e  b e l l  j a r  was r e d u c e d  t o  1 0 “ ^ mm Hg a n d
o
t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  h e a t e r  r a i s e d  t o  a b o u t  650 0 .  T h i s
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t e m p e r a t u r e  was m a i n t a i n e d  f o r  a b o u t  a n  h o u r ,  d u r i n g  w h i c h  
t i m e  t h e  p r e s s u r e  f e l l  t o  l e s s  t h a n  2 x 1 0 " ^  mm Hg.
T o w a r d s  t h e  e n d  o f  t h i s  t h e r m a l  e t c h i n g  p e r i o d ,  a 
s t a b l e  p e n d a n t  d r o p  was o b t a i n e d  on t h e  e n d  o f  t h e  a l l o y  
r o d  a n d  t h o r o u g h l y  o u t g a s s e d ,  H a d d o c k s  a n d  B e h r n d t  ( 1 9 5 8 )  
i n  a n  i n v e s t i g a t i o n  i n t o  t h e  c o n t a m i n a t i o n  o f  e v a p o r a t e d  
n i c k e l - i r o n  f i l m s  d e p o s i t e d  i n  v a c u o  r e p o r t e d  t h a t  a 
c o n t a m i n a t i o n  f i l m  was d e p o s i t e d  on t h e  g l a s s  s u b s t r a t e  
p r i o r  t o  t h e  d e p o s i t i o n  o f  t h e  n i c k e l - i r o n  and  t h a t  t h i s  
c o n t a m i n a t i o n  f i l m  c o u l d  n o t  b e  r e m o v e d  by  common s o l v e n t s ,  
a c i d s  o r  m i l d  p h y s i c a l  a b r a s i o n .  I t  o c c u r r e d  o n l y  i n  t h e  
p r e s e n c e  o f  m o l t e n  n i c k e l - i r o n .  H a v i n g  e l i m i n a t e d  o t h e r  
p o s s i b l e  s o u r c e s  ( o i l  v a p o u r s ,  o u t g a s s i n g  o f  b e l l  j a r  e tc , )  
t h e y  c o n c l u d e d  t h a t  i t  was due  t o  g a s e s  e v o l v i n g  f r o m  t h e  
m e l t .  I t  was n o t  a v o i d e d  by  u s i n g  h i g h  p u r i t y  a l l o y s .  A 
s i m i l a r  c o n t a m i n a t i o n  f i l m  o c c u r r e d  i n  t h e  e a r l y  a t t e m p t s  
a t  e p i t a x i a l  g r o w t h ,  b u t  was s u b s e q u e n t l y  a v o i d e d  by  
o u t g a s s i n g  t h e  a l l o y  r o d  w h i l e  t h e  s u b s t r a t e  was b e i n g  
e t c h e d .
A t  t h e  c o n c l u s i o n  o f  t h e  e t c h i n g ,  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  
s u b s t r a t e  was a l l o w e d  t o  f a l l  t o  t h a t  r e q u i r e d  d u r i n g  f i l m  
d e p o s i t i o n ,  s h u t t e r  Sg  r o t a t e d  t o  c o v e r  t h e  s u b s t r a t e  a n d  
r o t a t e d  o u t  o f  t h e  w ay .
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1 ) F i l m s  d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on t o  r o c k  s a l t ,
A s t a b l e  p e n d a n t  d r o p  was o b t a i n e d  on tJie  e n d  of  tJie  
a l l o y  r o d  w i t l i  tJae d e m a r c a t i o n  l i n e  a s  shown i n  f i g .  2 . 1 1 ,  
V\[hen c o n d i t i o n s  w e re  s t a b l e ,  s h u t t e r  was r o t a t e d  t o  
e x p o s e  t h e  s u b s t r a t e  f o r  a  m e a s u r e d  t i m e .  At t h e  e n d  o f  
t h i s  t i m e ,  Sg  was r e p l a c e d  and  t h e  e v a p o r a t i o n  s t o p p e d .
The  s u b s t r a t e  h e a t e r  was t h e n  s w i t c h e d  o f f  a n d  t h e  s y s t e m  
a l l o w e d  t o  c o o l .  The  c o n d i t i o n s  f o r  c o o l i n g  w e re  a lw a y s  
s i m i l a r ;  f i g .  2 . 2 1  shows a t y p i c a l  c o o l i n g  c u r v e  f o r  t h e  
d e p o s i t e d  f i l m .  A i r  was n o t  a d m i t t e d  t o  t h e  b e l l  j a r  u n t i l  
t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  f i l m  h a d  f a l l e n  t o  b e lo v /  5 0 * 0 .
2) F i l m s  g ro w n  on an  i n t e r m e d i a t e  e p i t a x e d  l a y e r .
VJith  s h u t t e r  Sg  c o v e r i n g  t h e  h e a t e d  s u b s t r a t e ,  t h e  
m a t e r i a l  f o r  t h e  i n t e r m e d i a t e  e p i t a x e d  l a y e r  was m e l t e d  on 
t h e  t u n g s t e n  w i r e  ( f i g .  2 . 1 3 ) .  When t h e  s m a l l  am ount  o f  
o u t g a s s i n g  h a d  c e a s e d ,  a n d  t h e  s u r f a c e  i m p u r i t i e s  f r o m  t h e  
m e l t  h a d  b e e n  v a p o r i s e d ,  t h e  s u b s t r a t e  was e x p o s e d  f o r  t h e  
r e q u i r e d  p e r i o d  a n d  t h e n  s h u t t e r  Sg  r e p l a c e d .  The  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  h e a t e r  was t h e n  a d j u s t e d  i f  n e c e s s a r y  
a n d  t h e  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  a l l o y  c a r r i e d  o u t  a s  d e s c r i b e d  
i n  t h e  p r e v i o u s  p a r a g r a p h .
F o r  v e r y  t h i n  f i l m s ,  w h i c h  w e re  p r o n e  t o  b r e a k  u p  
when s e p a r a t e d  f r o m  t h e  s u b s t r a t e ,  a c a r b o n  f i l m ,  a b o u t
V
100 A t h i c k ,  was d e p o s i t e d  on t o p  o f  t h e  a l l o y  f i l m  a t  room
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t e m p e r a t u r e .  T h i s  was d one  b y  e x p o s i n g  i t  t o  a c a r b o n  a r c  
a t  a  p r e s s u r e  o f  a b o u t  5 x  10 * ^  mm Hg f o r  a b o u t  2 m i n u t e s .
I t  was a t  f i r s t  a s s u m e d  t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  
r o c k  s a l t  s u r f a c e  was n e a r  t h a t  o f  t h e  h e a t e r  ( a s  r e c o r d e d  
b y  t h e  t h e r m o c o u p l e ) ,  h o w e v e r ,  i t  was d e c i d e d  t o  c h e c k  
t h i s .  The  d i f f i c u l t y  l a y  i n  m e a s u r i n g  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  
t h e  r o c k  s a l t  s u r f a c e .  E a r l y  a t t e m p t s  u s i n g  a t h e r m o c o u p l e  
r e s t i n g  on t h e  s u r f a c e  w e r e  u n r e l i a b l e  i n  t h a t  t h e  t h e r m a l  
c o n t a c t  was s o  p o o r .  E f f o r t s  t o  i m p r o v e  t h e  c o n t a c t  b y  
p l a c i n g  a w e i g h t  on t o p  o f  t h e  t h e r m o c o u p l e  j u n c t i o n ,  o r  
b y  u s i n g  a s p r i n g ,  i n t r o d u c e d  t h e  e r r o r  o f  c o n d u c t i n g  some 
h e a t  away f r o m  t h e  r o c k  s a l t  i n  t h e  v i c i r ^ y  o f  t h e  j u n c t i o n  
T he  u s e  o f  some f o r m  o f  r a d i a t i o n  p y r o m e t e r ,  i n  a n y  c a s e  a 
d i f f i c u l t  p r o b l e m  f o r  s u r f a c e s  a t  o n l y  a b o u t  4 0 0 * 0 ,  was 
f u r t h e r  c o m p l i c a t e d  b y  t h e  p r e s e n c e  o f  t n e  h e a t e r  i n  t h e  
b a c i ^ o u n d  a n d  b y  t h e  i n t e r v e n i n g  b e l l  j a r .
T he  f o l l o w i n g  p r o c e d u r e  was t h e r e f o r e  a d o p t e d .  S m a l l  
a m o u n t s  ( a b o u t  10 mg) o f  f i n e l y  d i v i d e d ,  p u r e ,  c r y s t a l l i n e  
s u b s t a n c e s  ( w h i c h  d i d  n o t  r e a c t  w i t h  Wa 0 1 ,  o r  d e c o m p o se  a t  
e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s )  w e r e  p l a c e d  on t h e  r o c k  s a l t  s u r f a c e  
a n d  o b s e r v e d  t h r o u g h  t h e  b e l l  j a r  u s i n g  a  t e l e s c o p e .
U n d e r  c o n d i t i o n s  s i m i l a r  t o  t h o s e  o b t a i n i n g  i n  a t y p i c a l  
e v a p o r a t i o n  t h e  h e a t e r  t e m p e r a t u r e  was g r a d u a l l y  r a i s e d .
The  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  h e a t e r  was r e c o r d e d  a t  t h e  c h a n g e  
o f  s t a t e  o f  e a c h  o f  t h e  s u b s t a n c e s .  The  w h o le  p r o c e d u r e
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was t h e n  r e p e a t e d  t a k i n g  c a r e  t h a t  t h e  r a t e  o f  r i s e  o f  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  h e a t e r  was v e r y  low n e a r  e a c h  c h a n g e  o f  
s t a t e  o f  t h e  c h o s e n  s u b s t a n c e s .  The r e s u l t s  sh o w e d  an  
i n c r e a s i n g  d i v e r g e n c e  o f  t e m p e r a t u r e  b e t w e e n  r o c k  s a l t  
s u r f a c e  a n d  h e a t e r  a s  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  l a t t e r  
i n c r e a s e d .  A " c a l i b r a t i o n  c u r v e "  i s  shovm i n  f i g .  2 . 2 2 .
A l l  s u r f a c e  t e m p e r a t u r e s  q u o t e d  i n  c o n n e c t i o n  w i t h  t h e  
e p i t a x i a l  g r o w t h  o f  t h e  f i l m s  a r e  b a s e d  on t h i s  c a l i b r a t i o n  
c u r v e .
T he  p i e c e s  o f  r o c k  s a l t  u s e d  a s  s u b s t r a t e s  d i f f e r e d  
f r o m  one a n o t h e r  i n  t h i c k n e s s  by l e s s  t h a n  0 . 1  cm. S u c h  a  
v a r i a t i o n  i n  t h i c k n e s s  d i d  n o t  a p p e a r  t o  a f f e c t  t h e  s u r f a c e  
t e m p e r a t u r e .
T h i s  u n c e r t a i n t y  a b o u t  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  s u b s t r a t e  
s u r f a c e  c o u l d  p r o b a b l y  b e  a v o i d e d  b y  u s i n g  a h e a t i n g  s y s t e m  
w h i c h  w o u l d  c o m p l e t e l y  s u r r o u n d  t h e  s u b s t r a t e  ( a  k i n d  o f  
c o n s t a n t  t e m p e r a t u r e  e n c l o s u r e ) ,  h o w e v e r ,  t h i s  w o u l d  
g r e a t l y  i n c r e a s e  t h e  d i f f i c u l t i e s  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  
a c t u a l  d e p o s i t i o n  o f  a f i l m .




lO Thermocouple reading 
__________(arbitrary units)
P i g .  2 . 2 2  C a l i b r a t i o n  c u r v e
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1) F i l m s  d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on r o c k  s a l t .
The s u b s t r a t e  m ask s  w e r e  
o f  s u c h  a s h a p e  t h a t  t h e  
c i r c u l a r  f i l m  o f  d i a m e t e r  
1 cm was s u r r o u n d e d  by  4 
c i r c u l a r  f i l m s  e a c h  o f  a b o u t  
  0 * 1  cm d i a m e t e r  ( f i g .  2 . 2 3 ) .
F i g .  2 . 2 3  F u r t h e r m o r e  t h e  m a s k  h a d  b e e n
c u t  a n d  p l a c e d  on t h e  s u b s t r a t e  
s u r f a c e  i n  s u c h  a way t h a t  tw o  s m a l l  s p i k e s  on t h e  
c i r c u m f e r e n c e  o f  t h e  m a i n  f i l m  c o r r e s p o n d e d  t o  a d e f i n i t e  
c r y s t a l l o g r a p h i c  d i r e c t i o n  o f  t h e  s u b s t r a t e .
The  f i l m s  w e re  f l o a t e d  o f f  t h e  s u b s t r a t e  b y  d i s s o l v i n g  
t h e  l a t t e r  i n  w a t e r .  T h e y  w e r e  p i c k e d  u p  on g l a s s  and 
r e f l o a t e d  i n  d i s t i l l e d  w a t e r .  T h i s  was r e p e a t e d  t w i c e  t o  
e n s u r e  t h o r o u g h  w a s h i n g  o f  t h e  f i l m .  When f l o a t i n g  a f i l m  
o f f  a s u p p o r t ,  o r  p i c k i n g  u p  on  o n e ,  c a r e  was t a k e n  t o  
k e e p  t h e  a n g l e  b e t w e e n  t h e  f i l m  a n d  t h e  l i q u i d  s u r f a c e  a s  
s m a l l  a s  p o s s i b l e  t o  m i n i m i s e  " c o l d  w o r k i n g "  o f  t h e  f i l m .
A -f i n .  d i a m e t e r  c i r c u l a r  q u a r t z  c o v e r  s l i p  was f i r s t  
d e g r e a s e d  i n  T e e p o l  a n d  t h e n  i n  t h e  v a p o u r  o f  i s o p r o p y l  
a l c o h o l  b o i l i n g  u n d e r  a  r e f l u x  c o n d e n s e r .  T h e r e a f t e r  t h e  
c o v e r  s l i p  was h a n d l e d  w i t h  t w e e z e r s .  P u t n e r  ( 1 9 5 9 )
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f o u n d  t h a t  v a p o u r  d e g r e a s i n g  o f  g l a s s  i n  i s o p r o p y l  a l c o h o l  
p r o d u c e s  a h i g h e r  s t a n d a r d  o f  s u r f a c e  c l e a n l i n e s s  t h a n  c a n  
be  a c h i e v e d  by  u l t r a s o n i c  c l e a n i n g ,  a n d  i s  a l m o s t  c o m p a r a b l e  
w i t h  d i s c h a r g e  c l e a n i n g .  I t  w i l l  n o t  h o w e v e r  r em o v e  g r o s s  
c o n t a m i n a t i o n s ,  f o r  w h i c h  d e t e r g e n t  c l e a n i n g  i s  m o s t  
e f f e c t i v e .
The  1 cm d i a m e t e r  a l l o y  f i l m  was p i c k e d  u p  a s  c e n t r a l l y  
a s  p o s s i b l e  on t h e  c l e a n  c o v e r  s l i p  a nd  a l l o w e d  t o  d r y  i n  
a  s l a n t i n g  p o s i t i o n  i n  a d e s s i c a t o r ,
2) F i l m s  g r ow n  on an  i n t e r m e d i a t e  e p i t a x e d  l a y e r .
The  c o m p o s i t e  f i l m  was f l o a t e d  o f f  t h e  r o c k  s a l t  on 
t o  a l i q u i d  w h i c h  w o u l d  d i s s o l v e  t h e  i n t e r m e d i a t e  e p i t a x e d  
l a y e r  b u t  n o t  a f f e c t  t h e  a l l o y  f i l m .  When t h e  i n t e r m e d i a t e  
l a y e r  h a d  b e e n  d i s s o l v e d ,  t h e  a l l o y  f i l m  was w a s h e d  a n d  
p i c k e d  u p  a s  i n  ( 1 )  a b o v e .
2 . 9  A n n e a l i n g  o f  t h e  f i l m s .
E a r l y  a t t e m p t s  t o  a n n e a l  i n  h y d r o g e n  i n v a r i a b l y  
r e s u l t e d  i n  a c l o u d y  a p p e a r a n c e  on t h e  s u r f a c e  o f  t h e  f i l m .  
T h i s  c l o u d i n e s s  was n o t  a v o i d e d  by  e n s u r i n g  t h a t  t h e  
h y d r o g e n  was d r y  a nd  f r e e  f r o m  o x y g e n  a n d  c a r b o n  d i o x i d e .  
F u r t h e r m o r e  i t  was f e l t  t h a t  a d s o r b e d  h y d r o g e n  m i g h t  b e  a n  
e m b a r r a s s m e n t  a s  a l r e a d y  m e n t i o n e d  on p a g e  1 5 .  A n n e a l i n g
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o f  t h e  f i l m s  was t h e r e f o r e  c a r r i e d  o u t ,  when r e q u i r e d ,  a t  
a  p r e s s u r e  o f  1 0 “ ^ mm Hg i n  a  q u a r t z  t u b e  s u r r o u n d e d  b y  a 
f u r n a c e .  Th e  f u r n a c e  t e m p e r a t u r e  was  r e c o r d e d  w i t h  a T^Tg 
t h e r m o c o u p l e .
2 . 1 0  O b s e r v a t i o n s  on t h e  s t r u c t u r e  o f  t h e  f i l m s .
One o f  t h e  s m a l l  s p e c i m e n s  was p i c k e d  u p  on a 
m i c r o s c o p e  g r i d  a n d  d r i e d  i n  a d e s s i c a t o r . Th e  o t h e r  
s p e c i m e n s  w e r e  s i m i l a r l y  m o u n t e d  i n c a s e  o f  a c c i d e n t  t o  t h e  
f i r s t  ( t h e  s p e c i m e n  s o m e t i m e s  s p o n t a n e o u s l y  p e e l e d  o f f  t h e  
g r i d ) .
A g r i d - p l u s - s p e c i m e n  was t h e n  p l a c e d  i n  t h e  M e t r o p o l i t a n
V i c k e r s  E l e c t r o n  M i c r o s c o p e .  T h i s  i n s t r u m e n t  i s  c a p a b l e
o f  e l e c t r o n  m i c r o g r a p h s  o f  knovm,  u s e f u l  m a g n i f i c a t i o n  u p
t o  a b o u t  2 0 , 0 0 0  t i m e s  w i t h  a n  u l t i m a t e  r e s o l u t i o n  l i m i t  o f
o
t h e  o r d e r  o f  100 A.  F o r  t h i s  w o r k  a n d  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n
i n  t r a n s m i s s i o n ,  t h e  u p p e r  l i m i t  o f  f i l m  t h i c k n e s s  was 
o
a b o u t  1500  A u s i n g  100 kV e l e c t r o n s .
Th e  r e s u l t s  o f  s t u d i e s  o f  f i l m s  p r e p a r e d  a s  d e s c r i b e d  
a b o v e  a r e  g i v e n  i n  C h a p t e r  5 .
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3 .  THE HYSTERESIS LOOP PLOTTER.
3 . 1 .  I n t r o d u c t i o n .
The  a im  o f  t h e  i n s t r u m e n t  was t o  p r e s e n t  t h e  h y s t e r e s i s  
l o o p s  o f  t h e  t h i n  f i l m s  on t h e  s c r e e n  o f  a  c a t h o d e  r a y  
o s c i l l o s c o p e .  The  g e n e r a l  d e s i g n  was b a s e d  on  t h e  m or e  
s e n s i t i v e  i n s t r u m e n t  o f  C r i t t e n d e n ,  H u d i m ac  a n d  S t r o u g h  
( 1 9 5 1 ) .
The  b a s i c  m e a s u r i n g  f r e q u e n c y  o f  400 c / s  was c h o s e n  
f o r  t h e  f o l l o w i n g  r e a s o n s : -
a )  The  a m p l i f i e r  a f t e r  t h e  i n t e g r a t o r  m u s t  h a v e  a s  s m a l l  
a  r e l a t i v e  p h a s e  s h i f t  a s  p o s s i b l e  a t  t h e  o p e r a t i n g  
f r e q u e n c y  -  t h i s  b e c o m e s  e a s i e r  w i t h  h i g h e r  f r e q u e n c i e s .
b )  A d j u s t m e n t  o f  t h e  i n s t r u m e n t  i s  e a s i e r  i f  t h e  m e a s u r i n g  
f r e q u e n c y  i s  d i f f e r e n t  f r o m  t h e  m a i n s  f r e q u e n c y .
c )  T he  p i c k - u p  v o l t a g e  ( p r o p o r t i o n a l  t o  £ £ ) i s  l a r g e r  w i t h
d t
t h e  u s e  o f  h i g h e r  f r e q u e n c i e s ;  t h i s  a l l o w s  t h e  u s e  o f  
s m a l l e r  p i c k - u p  c o i l s  o r  l o w e r  g a i n  a m p l i f i e r s .
d)  I f  t o o  h i g h  a  f r e q u e n c y  i s  u s e d ,  ^  i n  r e s p o n s e  t o
d t  d t
m i g h t  come n e a r  t o  t h e  s w i t c h i n g  t i m e  o f  t h e  m a t e r i a l
a n d  t h e  c u r v e  p l o t t e d  w o u l d  b e  d i f f e r e n t  f r o m  t h e  z e r o
f r e q u e n c y  c u r v e .  B r a d l e y  a n d  P r u t t o n  r e p o r t  t h a t
400 c / s  i s  q u i t e  s a f e  f r o m  t h i s  s t a n d p o i n t  ( p r i v a t e
c o m m u n i c a t i o n ) .
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3 . 2 .  The  ü  s y s t e m .
The  O s c i l l a t o r .
An A d v a n c e  A u d i o  F r e q u e n c y  G e n e r a t o r ,  Type  H I ,  was 
c h o s e n  a s  t h e  s o u r c e  o f  400 c / s  s i n u s o i d a l  s i g n a l .  The  
d i s t o r t i o n  of  t h e  o u t p u t  v o l t a g e  i s  l e s s  t h a n  l ÿ ,  c o n s i s t i n g  
o f  h a r m o n i c s  o f  t h e  s i g n a l  f r e q u e n c y  a n d  hum a t  p o w e r  s u p p l y  
f r e q u e n c y  i n  a p p r o x i m a t e l y  e q u a l  a m o u n t s .
T he  P o w e r  A m p l i f i e r .
T h i s  was  b u i l t  t o  t h e  d e s i g n  g i v e n  b y  F e r g u s o n  ( 1 9 5 5 ) .  
I t  was  c a p a b l e  o f  g i v i n g  u p  t o  27 Vif o u t p u t  a t  400 c / s  ( t o t a l  
h a r m o n i c  d i s t o r t i o n  o f  l e s s  t h a n  0 * 1 / )  w h i c h  c o r r e s p o n d e d  
t o  a  c u r r e n t  o f  a b o u t  1*5  amp r . m . s .
F o r  h i g h e r  m a g n e t i c  f i e l d s  a  L e a k  50 W a m p l i f i e r  was 
u s e d .  T h i s  c o u l d  s u p p l y  a  c u r r e n t  o f  a b o u t  2*0  amp r . m . s .  
t o  t h e  f i e l d  c o i l s  when  w o r k i n g  a t  p e a k  p o w e r .
The  H A m p l i f i e r  (X d e f l e c t i o n ) .
T he  d r i v e  c u r r e n t  a f t e r  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  H e l m h o l t z  
f i e l d  c o i l s  was  r e t u r n e d  t o  e a r t h  t h r o u g h  a  n o n - i n d u c t i v e l y  
wound  l i t ( l ^ )  r e s i s t o r  ( f i g .  3 . 2 ) .  The  v o l t a g e  d r o p p e d  
a c r o s s  t h i s  IXL c o i l  was p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  d r i v e  c u r r e n t  ; 
i t  f e d  t h e  H a m p l i f i e r  v i a  a  p o t e n t i o m e t e r ,  t h e  l a t t e r  
a l l o w i n g  t h e  i n p u t  t o  t h e  H a m p l i f i e r  t o  b e  c a l i b r a t e d  i n  
t e r m s  o f  o e r s t e d / c m  d e f l e c t i o n  ( f i g .  3 . 1 ) .  The  H a m p l i f i e r  
( f i g .  3 . 2 )  was s i m i l a r  t o  t h e  B p r e - a m p l i f i e r ;  i t  h a d  a
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g a i n  o f  100 a n d  a  v e r y  s m a l l  p h a s e  s h i f t  a t  400 c / s .  
The  F i e l d  C o i l s ,
0 7 6  cm
14 5 cm
O IL
T U F N O L  F O R M E R
6 3 0  cm
I 27 cm
F i g .  5 , 5  Th e  f i e l d  c o i l s .
A p a i r  o f  H e l m h o l t z  c o i l s  e a c h  c o n s i s t i n g  o f  96 t u r n s  
o f  20 S . W .G .  D . S . C .  c o p p e r  w i r e  was wound  on  t u f n o l  f o r m e r s  
( f i g .  3 . 5 ) .  C a l c u l a t i o n s  a n d  a  p r e l i m i n a r y  i n v e s t i g a t i o n  
w i t h  a  v e r y  s m a l l  s e a r c h  c o i l  g a v e  t h e  d i s t a n c e  a p a r t  show n  
i n  t h e  d i a g r a m  a s  t h a t  r e s u l t i n g  i n  t h e  m o s t  u n i f o r m  f i e l d  
i n  t h e  h o r i z o n t a l  p l a n e  s u r r o u n d i n g  t h e  m i d - p o i n t  P .  T h i s  
c o i l  s y s t e m  g a v e  14 *5  o e r s t e d / a m p ,  w h i c h  m e a n t  t h a t  a  p e a k  
f i e l d  o f  a b o u t  40 o e r s t e d  c o u l d  b e  o b t a i n e d  a t  P u s i n g  t h e  
50 w a t t  a m p l i f i e r .
■" 6 o •“
5 . 3 .  The  B s y s t e m .  
T h ^  p i c k - u p c o l l
p
F i s .  3 . 4
T h i s  c o n s i s t e d  o f  500 t u r n s  o f  0 * 0 0 3 2  
i n .  h a r e - d i a m e t e r  Lewniexhond M c o p p e r  
w i r e .  A f t e r  w i n d i n g  on  a r e c t a n g u l a r  
f o r m e r ,  a  c u r r e n t  was p a s s e d  t h r o u g h  
t h e  c o i l  s u f f i c i e n t  t o  m e l t  t h e  
b o n d i n g  m a t e r i a l  on  t h e  w i r e . When 
c o o l  t h e  r e c t a n g u l a r  f o r m e r  was 
r e m o v e d  l e a v i n g  a  r i g i d  c o i l  h a v i n g  
a n  a p e r t u r e  o f  2*0  cm b y  0 * 4  cm ( f i g  
3 . 4 ) .  The  c o i l  was  m o u n t e d  on  a  
p e r s p e x  s u p p o r t  s o  t h a t  i t  was 
c a p a b l e  o f  r o t a t i o n  a b o u t  t h e  
v e r t i c a l  a x i s  P P * .
T h e  c a n c e l l i n g  c o i l .
Q
C O IL
P E R S P E X  F O R M E R
T h i s  c o n s i s t e d  o f  400 t u r n s  o f  
0 * 0 0 3 2  i n .  b a r e - d i a m e t e r  l e w m e x -  
b o n d  M c o p p e r  w i r e  on a  c i r c u l a r  
p e r s p e x  f o r m e r  ( f i g .  3 . 5 ) •  A 
p e r s p e x  r o d  t h r o u g h  t h e  f o r m e r  
e n a b l e d  t h e  c o i l  t o  b e  r o t a t e d  
a b o u t  t h e  v e r t i c a l  a x i s  •
F i g .  3 . 5
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C o m p l e t e  c o i l  s y s t e m .
The  c o n s t r u c t i o n  a n d  l a y o u t  o f  t h e  c o m p l e t e  c o i l  
s y s t e m  a r e  sho w n  i n  f i g s .  3 . 6  a n d  3 . 7 .  The  m a t e r i a l s  u s e d  
f o r  i t  w e r e  t u f n o l  and  p e r s p e x .  The  t h i n  f i l m  on  t h e  
q u a r t z  c o v e r  s l i p ,  when  p l a c e d  on t h e  h o r i z o n t a l  s p e c i m e n  
h o l d e r ,  c o u l d  b e  r o t a t e d  a b o u t  a v e r t i c a l  a x i s  t h r o u g h  i t s  
c e n t r e  s o  t h a t  t h e  p l a n e  o f  t h e  f i l m  was a l w a y s  p a r a l l e l  
t o  t h e  m a g n e t i s i n g  f i e l d ,  a n d  t h e  c e n t r e  o f  t h e  f i l m  was 
a t  t h e  c e n t r e  o f  t h e  H e l m h o l t z  c o i l s  a n d  p i c k - u p  c o i l .  The  
r o t a t i o n  was m e a s u r e d  on  a  h o r i z o n t a l  c i r c u l a r  s c a l e .  The  
p i c k - u p  c o i l  i t s e l f  c o u l d  b e  r o t a t e d  a b o u t  t h e  same a x i s .  
T he  c a n c e l l i n g  c o i l ,  c o n n e c t e d  i n  a n t i - p h a s e  w i t h  t h e  p i c k ­
u p  c o i l ,  c o u l d  b e  r o t a t e d  a b o u t  a  v e r t i c a l  a x i s  b y  m e a n s  o f  
a  h i g h l y  g e a r e d - d o w n  r o t a t i o n  s y s t e m .  The  w h o l e  c o i l  
s y s t e m  was made  a s  r i g i d  a s  p o s s i b l e .
T he  Y p r e - a m p l i f i e r ,  i n t e g r a t o r  a n d  a m p l i f i e r .
The  s i g n a l  f r o m  t h e  p i c k - u p  c o i l  p a s s e d  t h r o u g h  a n  
a t t e n u a t o r ;  t h e  p o t e n t i o m e t e r  was u s e d  t o  s e t  t h e  g a i n  o f  
t h e  B s y s t e m  ( f i g .  3 . 8 )  i n  c a l i b r a t i o n ,  a n d  t h e  s t e p  
a t t e n u a t o r  ( f i g .  3 . 9 )  u s e d  wnen  i t  was  d e s i r e d  t o  o b s e r v e  
t h e  l o o p s  o f  v e r y  t h i c k  f i l m s .  T h e  p r e - a m p l i f i e r  h a d  two  
a m p l i f y i n g  s t a g e s  u s i n g  l o w - n o i s e ,  l o w - m i c r o p h o n y  p e n t o d e s  
EF 86 w i t h  a  c a t h o d e - f o l l o w e r  o u t p u t  u s i n g  a n  EF 91  v a l v e .  
The  b a n d w i d t h  was a p p r o x i m a t e l y  20 c / s  t o  40 k c / s  a n d ,  w i t h
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%
f e e d b a c k ,  t h e  g a i n  was 10 . The  o u t p u t  c o u l d  b e  c o n n e c t e d
d i r e c t l y  t o  t h e  Y p l a t e s  t o  d i s p l a y  £ £  a g a i n s t  H o r  i t
d t
c o u l d  b e  p a s s e d  t h r o u g h  t h e  i n t e g r a t o r  a n d  a m p l i f i e r .
T he  M i l l e r  i n t e g r a t o r ,  u s i n g  a  6 BS 7 v a l v e ,  h a d  
f e e d b a c k  s o  a r r a n g e d  t h a t  t h e  g a i n  o f  t h e  i n t e g r a t o r  was 
u n i t y  a t  400 c / s .  T h e  a m p l i f i e r  u s e d  a 12 AU 7 d o u b l e  
t r i o d e ,  t h e  s e c o n d  s t a g e  b e i n g  u s e d  a s  a  c a t h o d e - f o l l o w e r . 
T h e  g a i n  o f  t n e  a m p l i f i e r  was 1 0 .
T he  p o w e r  f o r  b o t h  t h e  X a n d  Y s y s t e m s  was d e r i v e d  
f r o m  a  S o l a r t r o n  h i g h  S t a b i l i t y  P o w e r  S u p p l y  S u b - U n i t  
AS 5 1 7 ;  a l l  t h e  h e a t e r s  o f  t h e  v a l v e s  v/ere  f e d  f r o m  a 
m o n i t o r e d  l e a d - a c i d  a c c u m u l a t o r  b a t t e r y .  The  o s c i l l o s c o p e  
u s e d  was  a  S o l a r s c o p e  CD. 5 2 3 . 2 ;  t h i s  u s e s  a  g o o d  c l a s s
t u b e  a n d  p r e c i s i o n  m u l t i p l i e r s  i n  t h e  X a n d  Y s y s t e m s .
A l s o  t h e  p h a s e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  i t s  X a n d  Y a m p l i f i e r s
a r e  v e r y  s i m i l a r .
3 . 4 .  400  c / s  a n d  50 c / s  c a n c e l l i n g  s y s t e m s .
T he  400  c / s  c a n c e l l i n g  s i g n a l  f i g .  3 . 9 ,  r e q u i r e d  t o  
v a r y  i n  p r o p o r t i o n  t o  t n e  m a g n e t i s i n g  c u r r e n t ,  was o b t a i n e d  
b y  p a s s i n g  t h e  s i g n a l  d e v e l o p e d  a c r o s s  t n e  1 onm r e s i s t o r  
t h r o u g n  a  p h a s e - s h i f t i n g  c i r c u i t  ( M . I . T .  R a d i a t i o n  
L a b o r a t o r y  S e r i e s :  W a v e f o r m s ,  1 9 4 6 a ) .  T h i s  400 c / s  o u t p u t  
a t  a d j u s t a b l e  p h a s e  a n d  a m p l i t u d e  t o g e t h e r  w i t h  t h e  s i g n a l  
f r o m  t h e  c a n c e l l i n g  c o i l  g a v e  c o m p l e t e  c a n c e l l a t i o n  o f  t h e
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400 c / s  s i g n a l  i n  t h e  p i c k - u p  c o i l  a n d  e l s e w h e r e  i n  t h e  
c i r c u i t  when  t h e r e  was no  f i l m  i n  t h e  p i c k - u p  c o i l .
Th e  50 c / s  c a n c e l l i n g  s i g n a l  was  o b t a i n e d  b y  p a s s i n g  
a  s m a l l  a . c .  v o l t a g e  f r o m  a h e a t e r  w i n d i n g  o f  t h e  p o w e r  
s u p p l y  t h r o u g h  a  p h a s e - s h i f t i n g  c i r c u i t  ( M . I . T .  R a d i a t i o n  
L a b o r a t o r y  S e r i e s ;  W a v e f o r m s ,  1 9 4 6 b ) .  T h i s  was n o t  
c o m p l e t e l y  s u c c e s s f u l  i n  c a n c e l l i n g  t h e  p i c k - u p  s i n c e  t h e  
r e s i d u a l  s i g n a l  c o n t a i n e d  h a r m o n i c s  o f  50 c / s  ( t h o u g h t  t o  
o r i g i n a t e  f r o m  t h e  n e a r b y  m a i n s  t r a n s f o r m e r s ) .  T h i s  p i c k ­
u p  was r e d u c e d  by  p l a c i n g  t h e  p o w e r  a m p l i f i e r  a n d  s u p p l y  
s u b - u n i t  a b o u t  20 f e e t  a w a y ,  b y  s u i t a b l e  s c r e e n i n g  o f  t h e  
l e a d s  a n d  a m p l i f i e r ,  a n d  f i n a l l y  b y  c a r e f u l l y  p o s i t i o n i n g  
t h e  o s c i l l o s c o p e  a n d  t h e  o s c i l l a t o r  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  
c o i l  s y s t e m .  A t t e m p t s  w e r e  made  t o  s c r e e n  t h e  c o i l  s y s t e m ;  
no  s u c c e s s f u l  s c r e e n  c o u l d  b e  f o u n d  w h i c h  w o u l d  a l l o w  
r e a s o n a b l e  a c c e s s  t o  t h e  c o i l  s y s t e m .
The  t o t a l  r e s i d u a l  s i g n a l  w i t h  no  f i l m  i n  t h e  p i c k - u p  
c o i l  c o r r e s p o n d e d  t o  a n  i n p u t  t o  t h e  Y a m p l i f i e r s  o f  n o t  
m o r e  t h a n  2 m i c r o v o l t s  a n d  was m a i n l y  h a r m o n i c s  o f  50 c / s .
3 . 5 .  C a l i b r a t i o n  a n d  a c c u r a c y  o f  t h e  h y s t e r e s i s  l o op p l o t t e r . 
T he  H s y s t e m .
W i t h  t h e  p o w e r  a m p l i f i e r  s u p p l y i n g  a c u r r e n t  o f  1 amp 
r . m . s . ,  t h e  50 k i l " X  g a i n "  p o t e n t i o m e t e r  was  a d j u s t e d  s o
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t h a t , w i t h  t h e  o s c i l l o s c o p e  on  t h e  x l  r a n g e  t h e r e  was a 
4 cm d e f l e c t i o n  on e i t h e r  s i d e  o f  t h e  o r i g i n .  The  
s e n s i t i v i t y  was  t h e n  5 o e r s t e d / c m .  U se  o f  t h e  o s c i l l o s c o p e  
a t t e n u a t o r  c o u l d  g i v e  s e n s i t i v i t i e s  o f  1 , 2*5  and  10 
o e r s t e d / c m  when  r e q u i r e d .
T h e  r e s i s t o r s  u s e d  i n  t h e  o s c i l l o s c o p e  a t t e n u a t o r  
h a v e  a n o m i n a l  t o l e r a n c e  o f  l / .  The  t u b e  ( 4  EP 7 )  h a s  a 
maximum d e p a r t u r e  f r o m  l i n e a r i t y  o v e r  t h e  s c r e e n  o f  a b o u t  
5 /  a n d  h e n c e  t h e  m e a s u r e m e n t  o f  t h e  f i e l d ,  a t  w o r s t ,  
s u f f e r e d  a n  i n a c c u r a c y  o f  a b o u t  1 0 / .
Th e  B s y s t e m .
Th e  c a l i b r a t e d  a t t e n u a t o r  ( f i g .  3 . 9 )  d e r i v e d ,  f o r  
c a l i b r a t i o n  p u r p o s e s ,  a s i g n a l  e q u a l  t o  1 / 2 0 0  t h .  o f  t h e  
v o l t a g e  d e v e l o p e d  a c r o s s  t h e  i n  r e s i s t o r .  Th us  f o r  a 
c u r r e n t  o f  1 amp r . m . s .  t h r o u g h  t h e  m  c o i 1 a  p . d .  o f  0 . 0 0 5
V r . m . s .  was o b t a i n a b l e  f o r  c a l i b r a t i n g  t h e  B s y s t e m .  The
c a l i b r a t i o n  p r o c e d u r e  was a s  f o l l o w s .  A c u r r e n t  o f  0 * 7 1  
amp r . m . s .  was a r r a n g e d  t o  f l o w  t h r o u g h  t h e  m  c o i l .  T h i s
m e a n t  t h a t  t h e r e  was a  v o l t a g e  s w i n g  o f  2 V p e a k - t o - p e a k
a c r o s s  t h e  I n  c o i l  a n d  h e n c e  t h e  c a l i b r a t i n g  i n p u t  s i g n a l  
t o  t h e  B s y s t e m  was 0 * 0 1  V p e a k - t o - p e a k .  By m e a n s  o f  t h e  
c a l i b r a t e d  a t t e n u a t o r ,  t h e  o u t p u t  o f  t h e  B s y s t e m  i n  
r e s p o n s e  t o  t h e  10 mV i n p u t  was s e t ,  s a y ,  t o  30 V p e a k - t o -  
p e a k .  T h i s  r e s u l t e d  i n  a  s e n s i t i v i t y  o f  35 v o l t s / m a x w e l l  
w h i c h  w a s ,  i n  f a c t , a b o u t  t h e  maximum s e n s i t i v i t y .
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C o n s i d e r  t h e  c o m p l e t e  Y s y s t e m :
L e t  t h e  c a l i b r a t i n g  s i g n a l  r» Eq s i n ( w t )  
T h e n  t h e  o u t p u t  s i g n a l  ^  Qt J  s i n ( u > t )
- - G  Eq c o s ( t o t )  w h e r e  G i s  
^ a  c o n s t a n t .
T h e r e f o r e o u t p u t  
i n p u t
V o l t a g e  o u t p u t  f r o m  p i c k - u p  c o i l  = e e . m . u
M  =  d(nAB ) e . m . u  
d t  d t
O u t p u t  f r o m  i n t e g r a t o r  =  G d ( nAB) . d t  e . m . u .  
d t
~  G nAB e . m . u .
I f  i n p u t  s e t  t o  0 . 0 1  V p e a k - t o - p e a k ,
an d  o u t p u t  s e t  t o  30 V p e a k - t o - p e a k  b y  mea ns  o f  a t t e n u a t o r ,
t h e n  G = w . o u t p u t  _  2t t . 4 0 0 . 3 0  
i n p u t  0 * 0 1
=  7 . 1 0 6
T h e r e f o r e  v o l t a g e  o u t p u t  =  7 . 1 0 ® . 5 0 0 . AB e . m . u .
=  3 5 .AB v o l t s
= V v o l t s
T h e r e f o r e  _v_ = 3 5
AB
T h e r e f o r e  s e n s i t i v i t y  o f  i n s t r u m e n t  =  35 v o l t s / m a x w e l l .
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4 .  DET2mi imTI0 I \ l  OF FlUvi THICKNESS ARP COMPOSITION.
4 . 1 .  I n t r o d u c t i o n .
R e m o v a l  o f  t h e  f i l m  f r o m  t h e  s u b s t r a t e  e l i m i n a t e d  t h e  
p o s s i b i l i t y  o f  t h i c k n e s s  m e a s u r e m e n t  i n  s i t u  b y  m u l t i p l e -  
beam i n t e r f e r o m e t r y . The  t e c h n i q u e  o f  H e a v e n s  a n d  P a n d e y a  
( 1 9 5 8 )  was  a t t e m p t e d  b u t  w i t h  l i t t l e  s u c c e s s .  The  s i l v e r  
f i l m  d e p o s i t e d  on t o p  o f  t h e  n i c k e l - i r o n  f i l m  r a p i d l y  
d e t e r i o r a t e d ,  an d  r e l i a b l e  m e a s u r e m e n t s  c o u l d  n o t  b e  m a d e .
S i n c e  t h e  c h e m i c a l  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  f i l m  h a d  t o  b e  
d e t e r m i n e d ,  i t  was  d e c i d e d  t o  a d o p t  t h e  f o l l o w i n g  
p r o c e d u r e ; -
a )  M e a s u r e  t h e  a r e a  o f  t h e  f i l m .
b )  D e t e r m i n e  t h e  t o t a l  m a s s  o f  n i c k e l - a n d  i r o n  p r e s e n t  i n  
t h e  f i l m  b y  m i c r o c h e m i c a l  ( c o l o r i m e t r i c )  m e t h o d s .
c )  C a l c u l a t e  t h e  p e r c e n t a g e  c o m p o s i t i o n  ( b y  w e i g h t ) ;  
a s s u m i n g  t h e  b u l k  d e n s i t y ,  c a l c u l a t e  t h e  t h i c k n e s s  
o f  t h e  f i l m .
4 . 2 .  M e a s u r e m e n t  o f  t h e  a r e a  o f  t h e  f i l m .
An i m a g e  o f  t h e  f i l m ,  o f  t r a n s v e r s e  l i n e a r  m a g n i f i c a t i o n  
10  t i m e s ,  was o b t a i n e d  on t h e  s c r e e n  o f  a  p r o j e c t i o n  
m i c r o s c o p e .  S u p e r p o s e d  on  t h e  s c r e e n  was a  m i l l i m e t r e  
g r a t i c u l e .  Th e  a r e a  o f  t h e  i m a g e ,  a n d  h e n c e  t h a t  o f  t h e
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f i l m  c o u l d  t h u s  be  d e t e r m i n e d  t o  a n  a c c u r a c y  o f  a b o u t  — 0 #5 /
4 . 5 .  M i c r o c h e m i c a l  ( c o l o r i m e t r i c )  a n a l y s i s  o f  t h e  f i l m .
One o f  t h e  m a j o r  d i f f i c u l t i e s  i n  o b t a i n i n g  a  h i g h  
d e g r e e  o f  a c c u r a c y  w i t h  s m a l l  q u a n t i t i e s  o f  l i q u i d  i s  t h a t  
a s s o c i a t e d  w i t h  l o s s  b y  e v a p o r a t i o n .  T h e r e f o r e ,  a t  e a c h  
s t a g e  i n  t h e  m i c r o c h e m i c a l  d e t e r m i n a t i o n s  g r e a t  c a r e  was 
t a k e n  t o  k e e p  s u c h  l o s s e s  t o  n e g l i g i b l e  p r o p o r t i o n s  b y  
c a r r y i n g  o u t  a l l  o p e r a t i o n s  i n  v e s s e l s  v / h i c h  c o u l d  e a s i l y  
b e  s e a l e d .  A l l  s o l u t i o n s  u s e d  w e r e  d e l i v e r e d  u s i n g  " A g l a "  
( a l l  g l a s s )  m i c r o m e t e r  s y r i n g e s  c a p a b l e  o f  d e l i v e r i n g  u p  
t o  0 * 5  ml  t o  a n  a c c u r a c y  o f  a b o u t  TÎ1 0 * 5 / .
Th e  f i l m  on t h e  c o v e r  s l i p  was  p l a c e d  i n  a  c i r c u l a r  
g l a s s  c o n t a i n e r  o f  a b o u t  8 m l  c a p a c i t y  a s  shown i n  f i g .  4 . 1 .
'G R EA SED  COV ER S L IP
GREASED GLASS PLA TE
SO L U T IO N  C H A M B E R
P i g .  4 . 1  S o l u t i o n  c h a m b e r .
0 ' 1 0 0  m l  o f  1 0 /  n i t r i c  a c i d  was  p l a c e d  on  t h e  f i l m ,  
t h e  g r e a s e d  c o v e r  s l i p  s l i d  o v e r  t h e  s m a l l  h o l e  i n  t h e  g l a s s
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p l a t e ,  an d  t h e  f i l m  a l l o w e d  t o  d i s s o l v e  a t  r oom t e m p e r a t u r e .  
VVith o c c a s i o n a l  g e n t l e  a g i t a t i o n ,  t h e  f i l m  c o u l d  he  
c o m p l e t e l y  d i s s o l v e d  i n  a b o u t  3 Ü m i n u t e s .  The  r e s u l t i n g  
s o l u t i o n  was t h e n  d i l u t e d  w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r .  The  e x t e n t  
o f  t h e  d i l u t i o n  d e p e n d e d  on t h e  t h i c k n e s s  o f  t h e  f i l m  
(kno wn  a p p r o x i m a t e l y  f r o m  t h e  d e p o s i t i o n  t i m e ) ;  i t  was 
i m p o r t a n t  t h a t  t h e  f i n a l  s o l u t i o n  s h o u l d  h a v e  a c o n c e n t r a t i o n  
o f  n i c k e l  ( o r  i r o n )  w i t h i n  t h e  l i m i t s  o f  t h e  c a l i b r a t i o n
o
c u r v e s .  As a n  e x a m p l e  t h e  p r o c e d u r e  f o r  a  1000  A f i l m  o f  
a b o u t  6 0 / 4 0  W i - F e  c o m p o s i t i o n  v / i l l  b e  c o n s i d e r e d  f r o m  t h e  
t i m e  t h a t  i t  h a d  b e e n  d i s s o l v e d  i n  t h e  n i t r i c  a c i d .
3 - 0 0  m l  o f  d i s t i l l e d  w a t e r  was  a d d e d  t o  t h e  t e s t  
s o l u t i o n .  The  r e s u l t i n g  m i x t u r e  was a l l o w e d  t o  s t a n d  f o r  
h a l f  a n  h o u r  i n  t h e  s e a l e d  v e s s e l  s o  t h a t ,  w i t h  o c c a s i o n a l  
a g i t a t i o n ,  a  c o m p l e t e  a n d  h o m o g e n e o u s  s o l u t i o n  o f  t h e  f i l m  
was o b t a i n e d .
iNi ickel  d e t e r m i n a t i o n .
0 * 5 0 0  ml  o f  t h e  t e s t  s o l u t i o n  was t r a n s f e r e d  t o  t h e  
m i x i n g  c h a m b e r  shovm i n  f i g .  5 . 2 .  To t h i s  was  a d d e d  
0 * 5 0 0  m l  o f  d i s t i l l e d  w a t e r ,  1*0 00  m l  o f  ammonium c i t r a t e  
( 5 0  gra o f  c i t r i c  a c i d  d i s s o l v e d  i n  50 m l  of  0 * 8 8 0  ammonium 
h y d r o x i d e  a n d  made  u p  t o  100  m l  w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r )  a n d  
0 * 2 5 0  m l  o f  1 0 /  gum a r a b i c .  A m e a s u r e d  q u a n t i t y  o f  5 /  
ammonium h y d r o x i d e  was n e x t  a d d e d  t o  b r i n g  t h e  pH t o  7 .
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GREASED œ V E R  SLIP
BALL
MIXING CHAM BER
-STEEL BALL IN 
G LA SS EN V ELO PE
P i g .  4 . 2  M i x i n g  c h a m b e r .
E f f i c i e n t  s t i r r i n g  o f  t h e  
m i x t u r e  was o b t a i n e d  b y  
m o v i n g  t n e  m i x i n g  c h a m b e r  
u p  a n d  down b e t w e e n  t h e  
p o l e s  o f  a  p o v / e r f u l  m a g n e t .  
Û-500  ml  o f  0 *8 ^  i ' ^ ioxime 
( H o p k i n s  a n d  W i l l i a m s ,  1 9 5 5 )  
was t h e n  a d d e d  a n d  t h e  
m i x t u r e  s t i r r e d .  A " b l a n k "  
s o l u t i o n  was made  u p  u s i n g  
e x a c t l y  t h e  same  q u a n t i t i e s  
a s  a b o v e  b u t  w i t h  0 " 1 0 0  m l
o f  d i s t i l l e d  w a t e r  i n s t e a d  o f  t h e  o r i g i n a l  t e s t  s o l u t i o n .
The  tw o  m i c r o - c e l l s  o f  t h e  Z e i s s  P u I f r i c h  P h o t o m e t e r  
w e r e  f i l l e d ,  one  w i t h  t n e  t e s t  s o l u t i o n  a n d  t n e  o t h e r  w i t h  
t h e  " b l a n k " .  The  y e l l o w - g r e e n  f i l t e r  was  i n s e r t e d  a n d  
a d j u s t m e n t  made  f o r  e q u a l  i n t e n s i t y  w i t h  t h e  a i d  o f  t h e  
g r a d u a t e d  drum on t h e  P h o t o m e t e r ,  The  m i c r o - c e l l s  w e r e  
i n t e r c h a n g e d  a n d  a d j u s t m e n t  a g a i n  made  f o r  e q u a l  i n t e n s i t y .  
Th e  m ea n  o f  t h e  a b o v e  two  r e a d i n g s  a l l o w e d  t h e  c o n c e n t r a t i o n  
i n  X /ml  t o . b e  r e a d  d i r e c t l y  f r o m  t h e  c a l i b r a t i o n  c u r v e .  
K n o w in g  t h e  t o t a l  d i l u t i o n  o f  t n e  f i n a l  s o l u t i o n ,  t n e  
c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  o r i g i n a l  t e s t  s o l u t i o n  c o u l d  b e  
c a l c u l a t e d  a n d  h e n c e  t h e  t o t a l  m a s s  o f  n i c k e l  i n  t h e  f i l m .  
F o r  c a l i b r a t i o n  p u r p o s e s , s t a n d a r d  s o l u t i o n s  w e r e
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m a d e .  T h e s e  w e r e  p r e p a r e d  by  d i s s o l v i n g  0 - 5 0 0  gra o f  
s p e c t r o g r a p h i c a l l y  p u r e  n i c k e l  i n  3 0 - 0 0  ml  o f  1 0 ^  n i t r i c  
a c i d  a n d  d i l u t i n g  t o  1000  ml  i n  a  g r a d u a t e d  f l a s k  t o  g i v e  
a  c o n c e n t r a t i o n  o f  500 ' ^ / m l ,  A f u r t h e r  t e n f o l d  d i l u t i o n  
p r o d u c e d  a  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  50 ^ / m l  f r o m  w h i c h  v a r i o u s  
s t a n d a r d  t e s t  s o l u t i o n s  c o u l d  b e  o b t a i n e d  b y  s u i t a b l e  
d i l u t i o n .  The  r a n g e  o f  s o l u t i o n s  u s e d  i n  t h e  c a l i b r a t i o n  
c u r v e  c o n t a i n e d  f r o m  0 t o  a b o u t  5 K / m l .
-4* "t" t"
F e  t e n d s  t o  o x i d i s e  t h e  k i o x i m e  u n l e s s  c a r e  i s  
t a k e n  t o  u s e  a m a s k i n g  a g e n t .  T h e  ammonium c i t r a t e  i s  t h e  
m a s k i n g  a g e n t  i n  t h e  a b o v e  p r o c e d u r e .  I n  o r d e r  t o  t e s t  t h e  
e f f e c t i v e n e s s  o f  t h e  ammonium c i t r a t e ,  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
known  c o n c e n t r a t i o n s  o f  n i c k e l  a n d  i r o n  w e r e  t r e a t e d  a s  
a b o v e .  P r o v i d i n g  t h e  pH o f  t h e  t e s t  s o l u t i o n  was a d j u s t e d  
t o  pH 7 b e f o r e a d d i t i o n  o f  W i o x i m e ,  t h e  p r e s e n c e  o f  F e  
h a d  no  e f f e c t  w h a t e v e r  on  t h e  n i c k e l  d e t e r m i n a t i o n .
The estimated accuracy of the above determination was 
± 3^ for films of a few hundred Angstroms thickness and 
improving to i 1^ ' for films thicker than about 1000 Â.
I r o n  d e t e r m i n a t i o n .
0 * 5 0 0  ml  o f  t h e  t e s t  s o l u t i o n  was t r a n s f e r r e d  t o  a  
m i x i n g  c h a m b e r .  1 * 0 00  ml  o f  0 * 0 0 7 5  M T i r o n  s o l u t i o n  
( H o p k i n s  a n d  W i l l i a m s ,  19 5 6 )  was  t h e n  a d d e d ,  f o l l o w e d  b y  a 
m e a s u r e d  q u a n t i t y  o f  5 ^  ammonium h y d r o x i d e  t o  b r i n g  t h e  pH
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t o  a b o u t  9 * 5 .  S u f f i c i e n t  w a t e r  was  t h e n  a d d e d  t o  g i v e  a 
t o t a l  v o l u m e  o f  3*00  m l .  1* 00 0  ml  o f  b u f f e r  s o l u t i o n  
( 3 5 * 8  gm Na HPO . 12H 0 ( A n a l a R )  d i s s o l v e d  i n  d i s t i l l e d  
w a t e r ;  4 m l  o f  H s o d i u m  h y d r o x i d e  s o l u t i o n  a d d e d  a n d  t h e  
m i x t u r e  made  u p  t o  500  ml  v / i t h  d i s t i l l e d  w a t e r  t o  g i v e  a 
pH o f  9 * 5 )  was  a d d e d  a n d  t h e  m i x t u r e  t h o r o u g h l y  s t i r r e d .
The  a b o v e  p r o c e d u r e  was r e p e a t e d  u s i n g  0 * 50 0  ml  o f  
d i s t i l l e d  w a t e r  i n s t e a d  o f  t h e  t e s t  s o l u t i o n .  T h i s  g a v e  
t h e  " b l a n k "  s o l u t i o n .  The  two  m i c r o - c e l l s  o f  t h e  Z e i s s  
P u l f r i c h  P h o t o m e t e r  w e r e  f i l l e d ,  one  w i t h  t h e  t e s t  s o l u t i o n  
a n d  t h e  o t h e r  w i t h  t h e  " b l a n k " ;  t h e  b l u e  f i l t e r  was  i n s e r t e d  
a n d  a d j u s t m e n t  made  f o r  e q u a l  i n t e n s i t y .  T he  m i c r o - c e l l s  
w e r e  i n t e r c h a n g e d  a n d  a d j u s t m e n t  a g a i n  made  f o r  e q u a l  
i n t e n s i t y .  T h e  mea n  o f  t h e  a b o v e  t w o  r e a d i n g s  a l l o w e d  t h e  
c o n c e n t r a t i o n  i n  ^ / m l  t o  b e  r e a d  d i r e c t l y  f r o m  t h e  c a l i b r a t i o n  
c u r v e .  Kn o w in g  t h e  d i l u t i o n  o f  t h e  f i n a l  s o l u t i o n ,  t h e  
c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  o r i g i n a l  t e s t  s o l u t i o n  a n d  h e n c e  t h e  
t o t a l  m a s s  o f  i r o n  i n  t h e  f i l m  c o u l d  b e  c a l c u l a t e d .
F o r  c a l i b r a t i o n  p u r p o s e s ,  s t a n d a r d  s o l u t i o n s  w e r e  made  
u p  a s  f o l l o w s .  0 * 5 0 0  gm o f  s p e c t r o g r a p h i c a l l y  p u r e  i r o n  
was d i s s o l v e d  i n  20 ml  o f  1 0 ^  h y d r o c h l o r i c  a c i d .  A f e w  
d r o p s  o f  c o n c e n t r a t e d  n i t r i c  a c i d  w e r e  a d d e d  t o  o x i d i s e  
f e r r o u s  t o  f e r r i c  i r o n .  The  s o l u t i o n  was d i l u t e d  t o  
1000  m l ;  a  f u r t h e r  t e n f o l d  d i l u t i o n  p r o d u c e d  a  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  50 1^/ml f r o m  w h i c h  v a r i o u s  s t a n d a r d  t e s t  s o l u t i o n s
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c o u l d  b e  o b t a i n e d  b y  s u i t a b l e  d i l u t i o n .  The  r a n g e  o f  
s o l u t i o n s  u s e d  i n  t h e  c a l i b r a t i o n  c u r v e  c o n t a i n e d  f r o m  0 
t o  a b o u t  3 'd' /ml.
T i r o n  i s  q u i t e  s p e c i f i c :  t h e  p r e s e n c e  o f  n i c k e l  h a d  
no  e f f e c t  u p o n  t h e  i r o n  d e t e r m i n a t i o n .  The  e s t i m a t e d  
a c c u r a c y  o f  t h e  d e t e r m i n a t i o n  was a b o u t  t h e  same a s  f o r  
t h e  n i c k e l  d e t e r m i n a t i o n .
4 . 4 .  C a l c u l a t i o n  o f  f i l m  t h i c k n e s s  a n d  c o m p o s i t i o n .
T he  t o t a l  m a s s e s  o f  n i c k e l  an d  i r o n  b e i n g  kn o wn ,  t h e  
p e r c e n t a g e  c o m p o s i t i o n  ( b y  w e i g h t ) o f  t h e  f i l m  was 
c a l c u l a b l e .  A s s u m i n g  b u l k  d e n s i t y  f o r  t h e  m a t e r i a l  o f  t h e  
f i l m ,  a n d  k n o w i n g  i t s  a r e a ,  t h e n  t h e  mean  t h i c k n e s s  c o u l d  
b e  d e t e r m i n e d .
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5 .  OR THE STRUCTURE OF THE ALLOY FI L M S.
5 . 1 .  I n t r o du c t i o n .
T he  p h e n o m e n o n  o f  e p i t a x y  h a s  b e e n  known f o r  o v e r  a 
c e n t u r y  t h o u g h  t h e  name " e p i t a x y "  was n o t  g i v e n  t o  t h e  
p r o c e s s  o f  o r i e n t e d  o v e r g r o w t h  u n t i l  a s y s t e m a t i c  s t u d y  o f  
i t  was  made  b y  R o y e r  ( 1 9 2 8 ) .  The  e p i t a x i a l  g r o w t h  o f  f i l m s  
by  v a c u u m  d e p o s i t i o n  on t o  h e a t e d  f a c e s  o f  r o c k  s a l t  was 
f i r s t  r e p o r t e d  b y  B r u c k  ( 1 9 3 6 )  f o r  s i l v e r .  T h e r e  a r e  
s e v e r a l  e x c e l l e n t  r e v i e w s  o f  t h e  t h e o r e t i c a l  a n d  p r a c t i c a l  
w o r k  t h a t  h a s  b e e n  do n e  i n  t h e  s u b j e c t  s i n c e  t h e n ;  s e e ,  
f o r  i n s t a n c e ,  P a s h l e y  ( 1 9 5 6 ) .
A l t h o u g h  mu ch  i n f o r m a t i o n  c a n  b e  o b t a i n e d  b y  t h e  u s e  
o f  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  t e c h n i q u e s  a l o n e ,  t h e  s t u d y  o f  f i l m  
s t r u c t u r e  i s  e n h a n c e d  b y  t h e  u s e  o f  e l e c t r o n  m i c r o s c o p y  a s  
w e l l .  W i t h  t h i s  i n  m in d  t h e  o b s e r v a t i o n s  d i s c u s s e d  b e l o w  
w e r e  made  on  t h i n  f i l m s  o f  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  i n  t h e  
c o m p o s i t i o n  r a n g e  6 0 ^  R i  t o  7 5 ^  R i .  I t  s h o u l d  b e  e m p h a s i s e d  
h e r e  t h a t  t h e  o b s e r v a t i o n s  w e r e  made  on  s p e c i m e n s  a f t e r  
t h e y  h a d  b e e n  a l l o w e d  t o  c o o l  f r o m  t h e  d e p o s i t i o n  
t e m p e r a t u r e ,  r e m o v e d  f r o m  t h e  s u b s t r a t e  a n d  p i c k e d  u p  on 
m i c r o s c o p e  g r i d s .  S u c h  t r e a t m e n t s ,  i n  s p i t e  o f  t h e  c a r e  
t h a t  was  t a k e n ,  may m ea n  t h a t  t h e  o b s e r v e d  s t r u c t u r e  d i f f e r s  
f r o m  t h a t  a t  t h e  t i m e  o f  d e p o s i t i o n .  H o w e v e r ,  t h e  p r i m a r y  
c o n s i d e r a t i o n  i n  t h i s  p r e s e n t  w o r k  was t o  o b s e r v e  t h e
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o r i e n t â t  i o n  a n d  s t r u c t u r e  o f  t h e s e  f i l m s  a s  t h e y  e x i s t e d  
when  s u b s e q u e n t l y  u s e d  f o r  m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s .
Th e  g e n e r a l  p a t t e r n  o f  i n v e s t i g a t i o n s  f o r  g r o w t h  on  
e a c h  t y p e  o f  s u b s t r a t e  was  t o  d e t e r m i n e ,  f r o m  e l e c t r o n  
d i f f r a c t i o n  s t u d i e s ,  t h e  d e p o s i t i o n  c o n d i t i o n s  g i v i n g  t h e  
h i g h e s t  d e g r e e  o f  o r i e n t a t i o n  i n  t h e  f i l m s ;  t o  a b s t r a c t  
a n y  o t h e r  r e l e v a n t  i n f o r m a t i o n  f r o m  t h e  d i f f r a c t i o n  s t u d i e s ;  
a n d  t o  s t u d y  t h e  s t r u c t u r e  o f  t h e  w e l l  o r i e n t e d  f i l m s  b y  
t r a n s m i s s i o n  e l e c t r o n  m i c r o s c o p y .
A l l  f i l m  t h i c k n e s s e s  q u o t e d  a r e  t a k e n  a s  mean  
t h i c k n e s s e s  i . e .  a s s u m i n g  a  p a r a l l e l - s i d e d  c o n t i n u o u s  l a y e r . 
U n l e s s  o t h e r w i s e  s t a t e d ,  t h e  r e s u l t s  w h i c h  f o l l o w  a p p l y  t o  
a n y  n i c k e l - i r o n  a l l o y  f i l m  i n  t h e  r a n g e  6 0 ^  R i  t o  7 5 ^  N i .
5 . 2 .  F i l m s  d e p o s i t e d  on  c l e a v e d  ( 1 0 0 )  r o c k  s a l t  f a c e s ,
a ) I n f l u e n c e  o f  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  on  o r i e n t a t i o n .
Th e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  o f  f i g .  5 . 1  show f o u r  s t a g e s  
i n  t h e  i m p r o v e m e n t  o f  o r i e n t a t i o n  w i t h  i n c r e a s i n g  s u b s t r a t e  
t e m p e r a t u r e .  W i t h  t h e  s u b s t r a t e  a t  room t e m p e r a t u r e  t h e  
d e p o s i t e d  f i l m s  w e r e  p o l y c r y s t a l l i n e  w i t h  r a n d o m l y  o r i e n t e d  
c r y s t a l l i t e s . V\fhen h i g h e r  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e s  w e r e  u s e d ,  
t h e  c r y s t a l l i t e  s i z e  i n c r e a s e d  b u t  t h e r e  was no  s i g n  o f
o
p r e f e r r e d  o r i e n t a t i o n  u n t i l  a b o u t  250  G. B e t w e e n  a b o u t  
250 a n d  300  ^G t h e  o r i e n t a t i o n  r a p i d l y  i m p r o v e d .  W i t h  
t h e  s u b s t r a t e  a t  330  °G t h e  o r i e n t a t i o n  o f  t h e  d e p o s i t e d
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20 °C 250 G
/  0
<•
300 C 3.30 "“C
P i g .  5 . 1  D e p e n d e n c e  o f  d e g r e e  o f  o r i e n t a t i o n  o f  a l l o y  
f i l m  on  t e m p e r a t u r e  o f  c l e a v e d  r o c k  s a l t .
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f i l m  was m o s t  c o m p l e t e  p r o v i d i n g  t h e  r a t e  o f  d e p o s i t i o n  
was  s u i t a b l e  ( s e e  S e c t i o n  5 . 2 c ) .  E v e n  u n d e r  t h e s e  
c o n d i t i o n s  f a i n t  r i n g s  i n  t h e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  i n d i c a t e d  
t h e  p r e s e n c e  o f  some d i s o r i e n t e d  a l l o y .  H i g h e r  s u b s t r a t e  
t e m p e r a t u r e s  w e r e  a c c o m p a n i e d  b y  a  d e c r e a s e  i n  d e g r e e  o f  
o r i e n t a t i o n .  I n  a l l  c a s e s  t h e r e  was p a r a l l e l  o r i e n t a t i o n  
w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  s u b s t r a t e .
The  e x t r a  d i f f r a c t i o n  s p o t s  w e r e  a l w a y s  a f e a t u r e  o f  
f i l m s  t h i c k e r  t h a n  a b o u t  200 A,  a n d  w e r e  i n d i c a t i v e  o f  
t v / i n n i n g  on  ( i l l )  p l a n e s .  B u r b a n k  a n d  H e i d e n r e i c h  ( 1 9 6 0 )  
h a v e  made  a d e t a i l e d  s t u d y  o f  m i c r o t w i n n i n g  i n  n i c k e l - i r o n  
f i l m s  e p i t a x e d  u p o n  t h e  c l e a v a g e  f a c e s  o f  r o c k  s a l t .
F i l m s  o f  p o o r  o r i e n t a t i o n  t e n d e d  t o  b r e a k  u p  when 
f l o a t e d  o f f  t h e  r o c k  s a l t  w h e r e a s  f i l m s  o f  g o o d  o r i e n t a t i o n  
c o u l d  b e  r e m o v e d  q u i t e  s a t i s f a c t o r i l y  down t o  t h i c k n e s s e s  
o f  a b o u t  300  A u n l e s s  t h e  r o c k  s a l t  h a d  c l e a v e d  w i t h  v e r y  
l a r g e  c l e a v a g e  s t e p s  ( s e e  S e c t i o n  5 . 2 d ) .  P o o r l y  o r i e n t e d  
f i l m s  o r  v e r y  t h i n  f i l m s  n e e d e d  a c a r b o n  s u p p o r t i n g  f i l m .
The  op t im u m  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  o f  330  i s  c o n s i d e r a b l y  
l o w e r  t h a n  t h a t  r e p o r t e d  by  Bo yd  ( 1 9 6 0 )  who q u o t e d
o
t e m p e r a t u r e s  i n  t h e  r e g i o n  o f  500 C.  H i s  t e m p e r a t u r e s ,  
h o w e v e r ,  w e r e  t h o s e  o f  t h e  i n s i d e  s u r f a c e  o f  t h e  r a d i a t i o n  
h e a t e r ;  a l s o  h e  u s e d  p u r e  n i c k e l  a n d  i r o n  w i r e s  e v a p o r a t e d  
f r o m  a t u n g s t e n  f i l a m e n t  a n d  c l a i m e d  t h a t  a l l o y i n g  t o o k  
p l a c e  d u r i n g  d e p o s i t i o n .  B u r b a n k  a n d  H e i d e n r e i c h  ( 1 9 6 0 )
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u s e d  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e s  o f  320  0 ,
b ) I n f l u e n c e  o f  f i l m  t h i c k n e s s  on d e g r e e  o f  o r i e n t a t i o n .
By m o v i n g  a s h u t t e r  a c r o s s  t h e  s u b s t r a t e  i n  d i s c r e t e
s t e p s  d u r i n g  a  d e p o s i t i o n ,  a  f i l m  c o u l d  be  o b t a i n e d  who se
o
t h i c k n e s s  v a r i e d  i n  d i s c r e t e  s t e p s  f r o m  a b o u t  100 A t o  
a b o u t  1500  A.
o o
F o r  f i l m s  b e l o w  a b o u t  200 A g ro wn  a t  330 C t w i n n i n g  
s p o t s  w e r e  n o t  s e e n  i n  t h e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s ,  b u t  t h e y  
w e r e  i n v a r i a b l y  p r e s e n t  i n  t h e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  o f  
f i l m s  a b o v e  t h i s  t h i c k n e s s .  O t h e r  t h a n  t h i s  t h e r e  was no  
d e t e c t a b l e  d e p e n d e n c e  o f  o r i e n t a t i o n  p u r e l y  u p o n  t h i c k n e s s  
u p  t o  t h e  t h i c k e s t  f i l m s  e x a m i n e d .
c ) I n f l u e n c e  o f  r a t e  o f  d e p o s i t i o n  on d e g r e e  o f  
o r i e n t a t i o n .
A l l  e v a p o r a t i o n s  on t o  r o c k  s a l t  a t  e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s
w e r e  c h a r a c t e r i s e d  b y  a n  i n i t i a l  r a t e  o f  d e p o s i t i o n  w h i c h
was v e r y  l o w  ( t h i s  " i n d u c t i o n  p e r i o d "  i s  t h o u g h t  t o  b e  a
v e r y  c r i t i c a l  s t a g e  i n  t h e  e s t a b l i s h m e n t  o f  e p i t a x y ) .  I n
— 5a d d i t i o n  t o  t h e  r e l a t i v e l y  p o o r  va cuu m c o n d i t i o n s  ( 1 0 "  mm 
Hg a t  b e s t ) ,  t h e  r o c k  s a l t  v a p o u r  a b o v e  t h e  h e a t e d  s u b s t r a t e  
may h a v e  r e s u l t e d  i n  a  l o w  v a l u e  o f  t h e  " c o n d e n s a t i o n  
f a c t o r "  o f  t h e  a l l o y  i n  t h e  i n i t i a l  s t a g e s .
F o r  s u b s t r a t e s  o f  v e r y  l o w  v a p o u r  p r e s s u r e  ( e . g .  m i c a ) .
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l ow  d e p o s i t i o n  r a t e s  a r e  known t o  f a v o u r  o r i e n t a t i o n  b u t  
t h i s  was n o t  f o u n d  t o  b e  s o  f o r  r o c k  s a l t  s u b s t r a t e s . 
A v e r a g e  d e p o s i t i o n  r a t e s  o f  l e s s  t h a n  a b o u t  50 A / m i n .  d i d  
n o t  r e s u l t  i n  a w e l l  o r i e n t e d  f i l m .  An a v e r a g e  r a t e  o f  
a b o u t  100 A / m i n .  was  f o u n d  t o  b e  s a t i s f a c t o r y  f r o m  t h i s  
s t a n d p o i n t  a n d  s a t i s f i e d  t h e  c o n d i t i o n s  o f  a p p a r a t u s  l a y o u t  
d e s c r i b e d  on  p a g e  3 9 .  No d o u b t  l o w e r  d e p o s i t i o n  r a t e s  
c o u l d  b e  t o l e r a t e d  i n  a  b e t t e r  v a c u u m . ( o f  t h e  o r d e r  o f  
10*"^ mm Hg)  . B u r b a n k  a n d  H e i d e n r e i c h  ( 1 9 6 0 )  u s e d  v e r y  l o w
O o
d e p o s i t i o n  r a t e s  ( b e t w e e n  a b o u t  3 A a n d  10 A p e r  m i n u t e )  
b u t  t h e y  d i d  n o t  m e n t i o n  t h e  p r e s s u r e  u n d e r  w h i c h  t h e  
d e p o s i t i o n s  w e r e  c a r r i e d  o u t .
d)  S t r u c t u r e  o f  t h e  f i l m s  w h i c h  g r e w  e p i t a x i a l l y .
Low m a g n i f i c a t i o n  m i c r o g r a p h s  o f  t h e  f i l m s  o f t e n  
r e v e a l e d  g r o s s  f e a t u r e s  t h a t  w e r e  c h a r a c t e r i s t i c  o f  f i l m s  
g r o w n  on  c l e a v a g e  f a c e s  o f  r o c k  s a l t .  F i g .  5 . 2  show s  two  
e x a m p l e s  o f  t h e s e .  The  f i r s t  m i c r o g r a p h  shov/s  w h a t  o f t e n  
h a p p e n s  when  a f i l m  i s  f l o a t e d  o f f  t h e  s u b s t r a t e ;  t h e  f i l m  
i t s e l f  h a s  s p o n t a n e o u s l y  c l e a v e d  a s  s h o w n .  The  s e c o n d  
m i c r o g r a p h  i s  o f  p a r t  o f  a f i l m  w h i c h  h a s  b e e n  d e p o s i t e d  
on t o  a  s u r f a c e  w h i c h  h a s  d e e p  c l e a v a g e  s t e p s  on  i t .  The  
f i l m  i s  c o m p l e t e l y  d i s c o n t i n u o u s  a t  t h e  s t e p  ( w h i c h  may b e  
t h o u s a n d s  o f  A n g s t r o m s  d e e p )  a s  i s  w e l l  i l l u s t r a t e d  b y  t h e  
" c l o s u r e  n u c l e i "  a l o n g  t h e  e d g e  o f  t h e  s p e c i m e n .  S u c h  
f i l m s ,  v/hen r e m o v e d  f r o m  t h e  s u b s t r a t e , t e n d  t o  b r e a k  u p .
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t
(1)  X 2 ,0 0 0
(2)  X 1 0 , 000
F i g .  5 . 2  Gross f e a t u r e s  of' a l l o y  f i l m s  e p i t a x e d  on 
c l e a v e d  (100 )  s u r f a c e s  of  rock  s a l t .
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M i c r o g r a p h s  o f  f o u r  s p e c i m e n s  f r o m  a " s t e p p e d "  f i l m  
( p r e p a r e d  a s  i n  S e c t i o n  5 . 2 b )  d e p o s i t e d  on  c l e a v e d  ( 1 0 0 )  
r o c k  s a l t  a t  350  ""c a r e  g i v e n  i n  f i g .  5 . 3 .  U n f o r t u n a t e l y  
t h e  r e s o l u t i o n  l i m i t  o f  t h e  m i c r o s c o p e  ( a b o u t  100 À) was 
t o o  h i g h  t o  g i v e  r e l i a b l e  m i c r o g r a p h s  o f  t h e  v e r y  e a r l y  
s t a g e s  i n  t h e  d e c o r a t i o n  o f  t h e  s u b s t r a t e  b y  t h e  d e p o s i t e d  
a l l o y .
The  f i r s t  m i c r o g r a p h  show n  i s  f o r  a  f i l m  o f  a b o u t  30 A 
t h i c k n e s s .  T h e  n u c l e i  s e e m  t o  h a v e  j o i n e d  t o g e t h e r  s o  t h a t  
t h e r e  i s  a  s m a l l  n u m b e r  o f  " f r e e  e n d s " .  The  r e s u l t  i s  a  
s o r t  o f  l a c e w o r k  p a t t e r n  w h i c h  d i f f e r s  s om e w h a t  f r o m  t h e  
c o m p a r a b l e  s t a g e  i n  t h e  d e p o s i t i o n  o f  g o l d  on r o c k  s a l t  
( B a s s e t t  a n d  P a s h l e y ,  1 9 5 8 ) .  T h i s  w o u l d  s u g g e s t  t h a t  t h e  
m o b i l i t y  o f  n u c l e i  o v e r  t h e  r o c k  s a l t  s u r f a c e  was a f f e c t e d  
b y  t h e  f a c t  t h a t  on  c o o l i n g  b e l o w  t h e  C u r i e  p o i n t  ( i n  t h e  
r e g i o n  o f  580 t :  f o r  t h e s e  a l l o y s )  t h e y  b e c a m e  s p o n t a n e o u s l y  
m a g n e t i s e d  a n d  w e r e  a t t r a c t e d  t o  o n e a n o t h e r .  T h i s  c a n  
o n l y  b e  a t e n t a t i v e  s u g g e s t i o n  s i n c e  t h e  e x a c t  n a t u r e  o f  ' 
t h e  n u c l e i  i n  t h i s  m o b i l e  s t a g e  i s  n o t  k n o w n .  The  f a c t  
t h a t  t h e r e  a r e  t w o  < 1 0 0 / '  a n d  t w o  < 1 1 0 /  t y p e  d i r e c t i o n s  i n  
a  ( 1 0 0 )  f i l m  w o u l d  m ea n  t h a t  w h i c h e v e r  was  t h e  e a s y  
d i r e c t i o n  o f  m a g n e t i s a t i o n  ( a c c o r d i n g  t o  K l e i s s  ( 1 9 3 6 )  i t  
w o u l d  b e  on e  o f  t h e m )  t h e r e  w o u l d  n o t  b e  a p r e f e r r e d  
d i r e c t i o n  o f  g r o w t h .  No p r e f e r r e d  d i r e c t i o n  was i n  f a c t  
e v e r  o b s e r v e d .
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F u r t h e r  i n c r e a s e  i n  t h i c k n e s s  o c c u r r e d  b y  some n u c l e i  
g r o w i n g  a t  t h e  e x p e n s e  o f  n e a r  n e i g h b o u r s  a n d  by  r e c e i v i n g  
f r e s h  m a t e r i a l  f r o m  t h e  v a p o u r  p h a s e .  The  l a c e w o r k  p a t t e r n  
was r e c o g n i s a b l e  u p  t o  t h i c k n e s s e s  o f  a b o u t  500 Â,  t h e  
s p a c e s  g r a d u a l l y  f i l l i n g  i n .  A t  a b o u t  800 Â m o s t  f i l m s  
w e r e  c o n t i n u o u s  t h o u g h  i n  some c a s e s  c o m p l e t e  c o n t i n u i t y  
was n o t  o b t a i n e d  u n t i l  t h e y  w e r e  a b o u t  1000  Â t h i c k .  E v e n  
s o  f o r  a v e r a g e  t h i c k n e s s e s  o f  a b o u t  12 00  Â t h e r e  m u s t  s t i l l  
h a v e  b e e n  v e r y  c o n s i d e r a b l e  v a r i a t i o n s  i n  t h i c k n e s s  a c r o s s  
a  f i l m .
The  p r e s e n c e  o f  e x t i n c t i o n  c o n t o u r s  i n  t h e  m i c r o g r a p h s  
i n f e r s  g o o d  o r i e n t a t i o n .  T h e y  a r e  due  t o  t h e  b e n d i n g  o f  
t h e  f i l m  o u t  o f  t h e  p l a n e  o f  t h e  n o r m a l  t o  t h e  i n c i d e n t  
e l e c t r o n  b e a m .  The  s m a l l e r  r e g i o n s  o f  c o n t r a s t  c h a n g e  a r e  
d u e  t o  s t a c k i n g  f a u l t s  a n d  t w i n s ;  t h e s e  a r e  v i s i b l e  i n  
t h i c k  f i l m s  b u t  n o t  i n  o n e s  t h i n n e r  t h a n  a b o u t  200 A.
A l t h o u g h  t h e  m i c r o g r a p h s  o f  f i g .  5 . 3  r e p r e s e n t  w h a t  
m i g h t  b e  c a l l e d  " t y p i c a l  f i l m s "  t h e r e  c a n  b e  c o n s i d e r a b l e  
v a r i a t i o n  i n  c r y s t a l l i t e  s i z e  f o r  f i l m s  g ro wn  u n d e r  
a p p a r e n t l y  i d e n t i c a l  c o n d i t i o n s .  The  c a u s e  o f  t h i s  
v a r i a t i o n  was  n o t  a s c e r t a i n e d .  S m a l l  v a r i a t i o n s  i n  s u b s t r a t e  
t e m p e r a t u r e  may h a v e  b e e n  on e  o f  t h e  c a u s e s .  A n o t h e r  f a c t o r  
may h a v e  b e e n  t h e  way i n  w h i c h  t h e  r o c k  s a l t  c l e a v e d  ( some  
p i e c e s  o f  r o c k  s a l t  s e e m e d  t o  c l e a v e  w i t h  a  s m a l l e r  d e n s i t y  
o f  s t e p s  t h a n  o t h e r s  e v e n  i f  t h e y  w e r e  f r o m  t h e  same  b a t c h  
a n d  c l e a v e d  w i t h  t h e  same t o o l ) .
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F l g .  5 . 3  Dependence of  s t r u c t u r e  upon t h i c k n e s s  f o r  
a l l o y  f i l m  d e p o s i t e d  on c l e a v e d  (100)  rock  
s a l t  a t  330 “C. ( a l l  x  5 0 ,0 0 0 )
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T he  r a t e  o f  d e p o s i t i o n  may a l s o  b e  a n  i m p o r t a n t  f a c t o r  
i n  d e t e r m i n i n g  c r y s t a l l i t e  s i z e .  H o w e v e r ,  a s  e x p l a i n e d  on 
p a g e  38  t h e r e  was  l i t t l e  s c o p e  f o r  v a r y i n g  t h e  r a t e  o f
c
d e p o s i t i o n  o f  t h e  a l l o y s  ; w i t h i n  t h e  l i m i t s  p o s s i b l e  ( 5 0  A
o
t o  200  A p e r  m i n u t e )  no  r e l i a b l e  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  
c r y s t a l l i t e  s i z e  a n d  r a t e  o f  d e p o s i t i o n  c o u l d  b e  f o u n d ,  
p r o b a b l y  b e c a u s e  t h e  e f f e c t  was  s m a l l e r  t h a n  t h e  m o r e  r a n d o m  
e f f e c t s  c a u s e d  b y  s l i g h t  v a r i a t i o n s  i n  t h e  s u r f a c e  
t e m p e r a t u r e  o r  i n  t h e  way i n  w h i c h  t h e  r o c k  s a l t  c l e a v e d .
5 . 3 .  F i l m s  d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on t o  p o l i s h e d  ( 1 0 0 ) ,  ( 1 1 0 ) 
a n d  ( 1 1 1 )  f a c e s  o f  r o c k  s a l t ,
a ) I n f l u e n c e  o f  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  on  o r i e n t a t i o n .
F o r  a l l  t h r e e  f a c e s  t h e  o p t im u m  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  
f o r  e p i t a x i a l  g r o w t h  was  t h e  same  a s  f o r  d e p o s i t i o n  on t h e  
c l e a v e d  s u r f a c e  o f  r o c k  s a l t , t h a t  i s  a b o u t  330 " c .
F i g .  5 . 4  sh ow s  t h e  e x c e l l e n t  o r i e n t a t i o n  t h a t  may b e  
o b t a i n e d  on  t h e s e  f a c e s .  I n  a l l  t h r e e  c a s e s  t h e r e  was 
p a r a l l e l  o r i e n t a t i o n  b e t w e e n  f i l m  a n d  s u b s t r a t e .
Th e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  f o r  f i l m s  d e p o s i t e d  on  ( 1 0 0 )  
f a c e s  o f  r o c k  s a l t  u s u a l l y  c o n s i s t e d  o f  a  s i m p l e  s q u a r e  
a r r a y  o f  i n t e n s e  s p o t s .  The  e x t r a  d i f f r a c t i o n  s p o t s  
a s s o c i a t e d  w i t h  t w i n n i n g  on  { i l l }  p l a n e s  w e r e  q u i t e  f a i n t  
e v e n  f o r  f a i r l y  t h i c k  f i l m s .  T h i s  m i g h t  i n f e r  t h a t  t h e r e  
i s  v e r y  l i t t l e  t w i n n i n g  w i t h  f i l m s  g r o v m  on p o l i s h e d  ( 1 0 0 )
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( 1 0 0 )
( 110 )
( 111)
F i g .  5 . 4  E l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  of  f i l m s  d e p o s i t e d
1 «
on p o l i s h e d  rock  s a l t  f a c e s  at  350 t .
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f a c e s ,  t h o u g h  l a t e r  e x a m i n a t i o n  b y  e l e c t r o n  m i c r o s c o p y  s t i l l  
s h o w e d  a  h i g h  d e n s i t y  o f  t w i n s  a n d  s t a c k i n g  f a u l t s .  I t  i s  
w e l l  known t h a t  t h e  v i s i b i l i t y  o f  t w i n  s p o t s  i n  a d i f f r a c t i o n  
p a t t e r n  i s  so m e w h a t  d e p e n d e n t  on  s u c h  t h i n g s  a s  f i l m  
b u c k l i n g  e t c . ( B u r b a n k  a n d  H e i d e n r e i c h ,  I 9 6 0 ) ,
I n  c o n t r a s t  t o  t h e  a b o v e ,  t h e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  f o r  
t h e  ( 1 1 0 )  f i l m s  a l w a y s  s h o w e d  e x t r a  d i f f r a c t i o n  s p o t s .  The  
e x a m p l e  shovm i n  f i g .  5 , 4  i l l u s t r a t e s  a  c a s e  w h e r e  t w i n n i n g  
h a s  t a k e n  p l a c e  on a l l  f o u r  { i l l }  p l a n e s ,  c^u i t e  o f t e n ,  
t h o u g h ,  t h e r e  w e r e  s y s t e m a t i c  a b s e n c e s  i n  t h e  e x t r a  d i f f r a c t i o n  
s p o t s  s u g g e s t i n g  t h a t  t w i n n i n g  d i d  n o t  t a k e  p l a c e  on a l l  t h e  
{ l l l j  p l a n e s .  The  e f f e c t  h a s  b e e n  o b s e r v e d  b y  M i l l e r  ( p r i v a t e )  
c o m m u n i c a t i o n )  f o r  n i c k e l  s i m i l a r l y  e p i t a x e d  on r o c k  s a l t ,  
a n d  h e  i s  m a k i n g  a  m or e  d e t a i l e d  s t u d y  o f  t h e  t v / i n n i n g .
F o r  ( 1 1 1 )  f i l m s  u p  t o  a b o u t  1200  Â t h i c k n e s s  t h e  e x a m p l e  
sh o w n  i n  f i g .  5 . 4  i s  t y p i c a l .  F o r  t h i c k e r  f i l m s ,  h o w e v e r ,  
s a t e l l i t e  s p o t s  i n  a  h e x a g o n a l  a r r a y  s u r r o u n d  e a c h  o f  t h e  
m a i n ,  m or e  i n t e n s e  s p o t s  ( f i g .  5 . 5 ) .  S a t i s f a c t o r y  p h o t o ­
g r a p h s  o f  t h e s e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  a r e  d i f f i c u l t  t o  o b t a i n  
s i n c e  t h e r e  i s  a l w a y s  c o n s i d e r a b l e  b a c k r o u n d  i l l u m i n a t i o n  due  
t o  i n e l a s t i c a l l y  s c a t t e r e d  e l e c t r o n s .  F u r t h e r ,  t h e  
( n e c e s s a r y )  u s e  o f  100 kV e l e c t r o n s  g i v e s  r i s e  t o  i n t e n s e  
l o c a l  h e a t i n g  o f  t h e  f i l m  w h i c h  f r e q u e n t l y  r e s u l t s  i n  
c o n t a m i n a t i o n  o f  t h e  s p e c i m e n  b y  r e s i d u a l  g a s e s  i n  t h e  
e l e c t r o n  m i c r o s c o p e .
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F i g .  5 . 5  E l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n  o f  v e r y  t h i c k  a l l o y  
f i l m  ( a b o u t  1500  A) d e p o s i t e d  on  ( 1 1 1 )  p l a n e  
o f  r o c k  s a l t  a t  330  % .
b )  I n f l u e n c e  o f  f i l m  t h i c k n e s s  a n d  r a t e  o f  d e p o s i t i o n
on o r i e n t a t i o n .
A p a r t  f r o m  t h e  c h a n g e s  i n  a p p e a r a n c e  o f  t h e  d i f f r a c t i o n  
p a t t e r n s  m e n t i o n e d  i n  t h e  p r e v i o u s  s e c t i o n  t h e r e  was no  
d e t e c t a b l e  d e p e n d e n c e  o f  o r i e n t a t i o n  u p o n  t h i c k n e s s  u p  t o  
t h e  t h i c k e s t  f i l m s  e x a m i n e d  ( a b o u t  1500  A ) .  W i t h i n  t h e  
r a n g e  o f  d e p o s i t i o n  r a t e s  a v a i l a b l e  t h e r e  a p p e a r e d  t o  b e  
no  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  d e p o s i t i o n  r a t e  a n d  d e g r e e  o f  
o r i e n t a t i o n .
c ) S t r u c t u r e  o f  f i l m s  w h i c h  g r e w  e p i t a x i a l l y .
T h e r e  w e r e  no  g r o s s  f e a t u r e s  o f  t h e  k i n d  s e e n  i n  f i l m s
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g ro w n  on c l e a v e d  r o c k  s a l t ,  V\fith one  e x c e p t i o n  ( t o  be  
d e a l t  w i t h  l a t e r  i n  t h i s  s e c t i o n )  t h e  i n i t i a l  l a c e w o r k  
p a t t e r n  o f  n u c l e i  p r o g r e s s i n g  t o  a c o n t i n u o u s  f i l m  a t  a b o u t  
800  Â was v e r y  s i m i l a r  t o  t h e  e x a m p l e s  shown  i n  f i g ,  5 . 3  
f o r  d e p o s i t i o n  on c l e a v e d  r o c k  s a l t .  F i g .  5 . 6  shows  one  
e x a m p l e  o f  e a c h  t y p e  o f  f i l m .  The  t w i n s  a n d  s t a c k i n g  
f a u l t s  v i s i b l e  on ( 1 0 0 )  f i l m s  a r e  i n  / 1 1 0 /  t y p e  d i r e c t i o n s  ; 
t h o s e  on ( 1 1 0 )  f i l m s  i n  < 2 1 1 /  t y p e  d i r e c t i o n s  a n d  t h o s e  on 
( 1 1 1 )  f i l m s  i n  < 1 1 0 /  t y p e  d i r e c t i o n s .
W i t h  r e g a r d  t o  t h e  d e p o s i t i o n  o f  t h e  f i l m s ,  t h e  
" i n d u c t i o n  p e r i o d "  ( s e e  p a g e  84 )  f o r  a  ( 1 0 0 )  f i l m  was l e s s  
t h a n  t h a t  f o r  a  ( 1 1 0 )  f i l m  w h i c h  i n  t u r n  was l e s s  t h a n  
t h a t  f o r  a  ( 1 1 1 )  f i l m .
The  a d h e s i o n  b e t w e e n  f i l m  a n d  s u b s t r a t e  was  g r e a t e s t  
i n  t h e  ( 1 1 1 )  c a s e  a n d  l e a s t  i n  t h e  ( 1 0 0 )  c a s e .  Some f i l m s  
e p i t a x e d  on t h e  ( 1 0 0 )  f a c e  o f  r o c k  s a l t  w e r e  o b s e r v e d  t o  
s e p a r a t e  s p o n t a n e o u s l y  a n d  c o m p l e t e l y  f r o m  t h e  s u b s t r a t e  
d u r i n g  c o o l i n g  f r o m  t h e  d e p o s i t i o n  t e m p e r a t u r e :  on  t h e  
o t h e r  h a n d  i t  was o f t e n  n e c e s s a r y  t o  c o m p l e t e l y  d i s s o l v e  
t h e  r o c k  s a l t  s u b s t r a t e  f r o m  u n d e r  ( 1 1 1 )  f i l m s .




( 1 0 0 )
( 110)
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P i g .  5 . 6  S t r u c t u r e  o f  a l l o y  f i l m s  d e p o s i t e d  on  t h e  t h r e e  
p r i n c i p a l  p l a n e s  o f  r o c k  s a l t  a t  330  C.
( a l l  X 5 0 , 0 0 0 )
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A n o t a b l e  e x c e p t i o n  t o  t h e  g e n e r a l  p a t t e r n  o f  g r o w t h  
was f r e q u e n t l y  o b s e r v e d  w i t h  f i l m s  o f  c o m p o s i t i o n  a r o u n d  
6 0 /  Ni  e p i t a x e d  on  t o  t h e  ( 1 1 0 )  f a c e s  o f  r o c k  s a l t .  The  
f u r r o w e d  a p p e a r a n c e  o f  t h e s e  f i l m s  ( f i g .  5 . 7 )  was s o
r e g u l a r  a n d  i t s  d i m e n s i o n s  s o  s m a l l  t h a t  i t  c o u l d  n o t  b e  a
r e s u l t  o f  p o l i s h i n g  o f  t h e  r o c k  s a l t .  D e f o c u s s e d  d i f f r a c t i o n  
p a t t e r n s  ( f i g .  5 . 8 )  s h o w e d  t h a t  t h e s e  f u r r o w s  w e r e  i n  a 
[ l O o ]  d i r e c t i o n .  C a r e f u l  e x a m i n a t i o n  o f  m i c r o g r a p h s  
r e v e a l e d  t h a t  t h e  n u c l e i  w e r e  j o i n e d  t o g e t h e r  i n  l o n g  
c h a i n s ;  t h i s  t e n d e n c y  was  s o  m a r k e d  i n  some f i l m s  t h a t  t h e  
c h a i n s  h a d  n o t  j o i n e d  u p  l a t e r a l l y  a t  a n  a v e r a g e  f i l m  
t h i c k n e s s  o f  1200  Â.  A p e r p l e x i n g  f e a t u r e  o f  t h i s  
p h e n o m e n o n  i s  t h a t  i t  i s  n o t  r e p r o d u c i b l e  u n d e r  t h e  e x i s t i n g  
v a c u u m  c o n d i t i o n s .  I t  h a s  n e v e r  b e e n  o b s e r v e d  i n  c o p p e r  
f i l m s  e p i t a x e d  u n d e r  t h e  same c o n d i t i o n s .
I n  C h a p t e r  6 i t  i s  s h o w n  t h a t  a l l o y  f i l m s  i n  t h e  6 0 /
Ni  r e g i o n  h a v e  a  j i o o ]  e a s y  d i r e c t i o n .  Now i n  a  ( 1 1 0 )  
f i l m  t h e r e  i s  o n l y  t h e  one  [ l O o ]  d i r e c t i o n .  The  o b s e r v a t i o n  
o f  s u c h  f u r r o w e d  f i l m s  t h e r e f o r e  a d d s  w e i g h t  t o  t h e  
s u g g e s t i o n  t h a t  t h e  g r o w t h  o f  f i l m s  o f  f e r r o m a g n e t i c  
m a t e r i a l s  on  r o c k  s a l t  may w e l l  b e  i n f l u e n c e d  b y  t h e  
s p o n t a n e o u s  m a g n e t i s a t i o n  o f  t h e  f i l m .
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«
X 6 , 0 0 0 X 3 0 , 0 0 0
F i g .  5 . 7  E l e c t r o n  m i c r o g r a p h s  o f  a  " f u r r o w e d "  ( 1 1 0 )  f i l m  
o f  6 0 / 4 0  n i c k e l - i r o n  d e p o s i t e d  on  p o l i s h e d  
r o c k  s a l t  a t  330  % .
P i g .  5 . 8  D e f o c u s s e d  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n  o f  a  " f u r r o w e d "  
( 1 1 0 )  f i l m .
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e )  E f f e c t  o f  a n n e a l i n g  on  f i l m  s t r u c t u r e .
When a  f i l m  i s  s e p a r a t e d  f r o m  t h e  s u b s t r a t e , t h e  
e l a s t i c  s t r a i n  ( r e s u l t i n g  f r o m  d i f f e r e n t i a l  c o n t r a c t i o n  
b e t w e e n  f i l m  a n d  s u b s t r a t e  d u r i n g  c o o l i n g )  i s  r e l e a s e d .  
P l a s t i c  s t r a i n ,  h o w e v e r ,  w o u l d  r e m a i n ;  i t  may i n  f a c t  b e  
i n c r e a s e d  d u r i n g  r e m o v a l  o f  t h e  f i l m  f r o m  t h e  s u b s t r a t e  
a n d  m o u n t i n g  on  t h e  m i c r o s c o p e  g r i d .  B a r r e t t  ( 1 9 5 2 )  h a s  
s u g g e s t e d  t h a t  c o l d  w o r k  may p r o d u c e  s t a c k i n g  f a u l t s  on  
t h e  { i l l }  p l a n e s  o f  f . c . c .  m e t a l s .  I t  w a s ,  t h e r e f o r e ,  
d e c i d e d  t o  i n v e s t i g a t e  t h e  e f f e c t  o f  a n n e a l i n g  u p o n  t h e  
s t r u c t u r e  o f  t h e  a l l o y  f i l m s .
S p e c i m e n s  o f  t h e  a l l o y  f i l m s  w e r e  s u p p o r t e d  on 
m i c r o s c o p e  g r i d s  a n d  a n n e a l e d  a t  v a r i o u s  t e m p e r a t u r e s  in-  a  
v a cu u m  o f  a b o u t  1 0 “ ^ mm H g ,  A n n e a l i n g  a t  t e m p e r a t u r e s  u p  
t o  a b o u t  600 f o r  u p w a r d s  o f  f o u r  h o u r s  h a d  no  e f f e c t  a t  
a l l  a s  j u d g e d  f r o m  t h e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  a n d  m i c r o g r a p h s  
U s i n g  t e m p e r a t u r e s  o f  u p  t o  700  °C f o r  u p w a r d s  o f  s i x  h o u r s  
r e d u c e d  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h e  t w i n n e d  d i f f r a c t i o n  s p o t s  a 
l i t t l e  b u t  a l s o  i n t r o d u c e d  e x t r a  r i n g s  i n  t h e  d i f f r a c t i o n  
p a t t e r n  p r o b a b l y  d u e  t o  d i s o r i e n t e d  o x i d e .  U s i n g  
t e m p e r a t u r e s  i n  t h e  r e g i o n  o f  800 c a u s e d  t h e  f i l m s  t o  
g a t h e r  u p  i n t o  i s l a n d s  o f  a  g e n e r a l l y  c u b i c  s h a p e  a n d  t h e  
f i l m s  b e c a m e  d i s o r i e n t e d .
B o y d  ( 1 9 6 0 )  i n  a  s t u d y  o f  t h e  m a g n e t i c  a n i s o t r o p y  o f  
" s i n g l e - c r y s t a l "  t h i n  f i l m s  o f  n i c k e l  a n d  n i c k e l - i r o n
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a l l o y s  c l a i m e d  t h a t  a n n e a l i n g  o f  a n  e p i t a x e d  f i l m  on t h e  
r o c k  s a l t  a t  500  0 f o r  one  h o u r  i m m e d i a t e l y  a f t e r  d e p o s i t i o n  
h a d  no  n o t i c e a b l e  e f f e c t  on  t h e  t r a n s m i s s i o n  e l e c t r o n  
d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s .  To s u p p o r t  t h i s  h e  s h o w e d  t h e  
d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  o f  a n  u n a n n e a l e d  a n d  a n  a n n e a l e d  n i c k e l  
f i l m .  T he  l a t t e r  d o e s  h o w e v e r  show u n m i s t a k a b l e  s i g n s  o f  
t h e  p r e s e n c e  o f  d i s o r i e n t e d  m a t e r i a l  i n  t h e  f i l m .  T h i s  
may h a v e  b e e n  o x i d e  o r  i t  may h a v e  b e e n  a r e s u l t  o f  some 
r e a c t i o n  b e t w e e n  t h e  r o c k  s a l t  a n d  t n e  f i l m  ( i t  i s  d i f f i c u l t  
t o  t e l l  f r o m  t h e  e x a m p l e  sho w n  i n  B o y d ^ s  p a p e r ) .  F u r t h e r ,  
i t  may h a v e  b e e n  s u f f i c i e n t  t o  a c c o u n t  f o r  t h e  " r a d i c a l  
c h a n g e s "  t h a t  w e r e  c l a i m e d  t o  b e  shown b y  t h e  e l e c t r o n  
m i c r o g r a p h s  o f  t h e s e  f i l m s .  T h e s e  e f f e c t s  sho w n  b y  n i c k e l  
w e r e  a l s o  s t a t e d  t o  b e  s ho w n  b y  a l l  t h e  n i c k e l - i r o n  f i l m s  
e x a m i n e d  -  t h o s e  q u o t e d  r a n g e d  f r o m  9 2 /  Ni  t o  6 8 /  N i ,  I n  
a l l  c a s e s  t h e  f i l m s  b e f o r e  a n n e a l i n g  w e r e  s t a t e d  t o  b e  
c h a r a c t e r i s e d  b y  l a r g e  c r y s t a l s  w i t h  many  s m a l l  f a u l t s  a n d  
a f t e r  a n n e a l i n g  b y  m o s a i c  s t r u c t u r e s  c o n s i s t i n g  o f  s u b - g r a i n s .  
F u r t h e r  a n n e a l i n g  p r o c e s s e s  b y  B o y d  i n c l u d e d  a  90 h o u r  
a n n e a l  i n  v a c u u m  ( q u o t e d  e a r l i e r  i n  t h e  p a p e r  a s  a b o u t  
lOr"^ mm Hg)  a t  490 o f  a n  8 1 / 1 9  n i c k e l - i r o n  a l l o y  f  i l m ,  
f o l l o w e d  b y  a  s l o v /  c o o l  o f  a b o u t  8 ° C / m i n .  D i f f r a c t i o n  
s t u d i e s  o f  t h i s  f i l m  s h o w e d  no  n o t i c e a b l e  c h a n g e  i n  t h e  
s t r u c t u r e  e x c e p t  f o r  l o s s  o f  s t a c k i n g  f a u l t s  ; e l e c t r o n
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m i c r o g r a p h s , h o v / e v e r ,  i n d i c a t e d  a n  i n c r e a s e  i n  t h e  n u m b e r  
o f  m a j o r  d e f e c t s .
T h e s e  r e p o r t e d  e f f e c t s  may h a v e  b e e n  a s s o c i a t e d  w i t h  
t h e  a n n e a l i n g  h a v i n g  b e e n  do n e  w h i l s t  t h e  f i l m s  w e r e  s t i l l  
on  t h e  r o c k  s a l t  s u b s t r a t e ,  a n d  i t  i s  f e l t  b y  t h e  p r e s e n t  
a u t h o r  t h a t  s u c h  m e t h o d s  a r e  q u e s t i o n a b l e ;  f i r s t l y  on  
a c c o u n t  o f  t h e  r e l a t i v e l y  u n e v e n  s t a t e  o f  a  c l e a v e d  r o c k  
s a l t  s u r f a c e  a n d  s e c o n d l y  b e c a u s e  many o f  t h e  f i l m s  c o u l d  
n o t  h a v e  b e e n  t h i c k  e n o u g h  t o  b e  c o m p l e t e l y  c o n t i n u o u s .
I n  b o t h  c a s e s  e x p o s e d  r o c k  s a l t  w o u l d  e v a p o r a t e  f i r s t  f r o m  
b e t w e e n  t h e  n u c l e i  a n d  l a t e r ,  e v e n ,  f r o m  u n d e r  t h e m .
As p r e v i o u s l y  m e n t i o n e d ,  s p e c i m e n s  i n  t h e  p r e s e n t  
i n v e s t i g a t i o n  w e r e  a n n e a l e d  on m i c r o s c o p e  g r i d s  s o  t h a t  
t h e  e f f e c t s  o f  t h e  a n n e a l i n g  c o u l d  b e  s u b s e q u e n t l y  o b s e r v e d  
i n  t h e  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e .  H o w e v e r ,  s p e c i m e n s  t o  b e  u s e d  
f o r  t h e  m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s  w o u l d  h a v e  t o  b e  a n n e a l e d  
on  q u a r t z  c o v e r  s l i p s .  P r e l i m i n a r y  e x p e r i m e n t s  a l o n g  
t h e s e  l i n e s  i n d i c a t e d  t h a t  t h e  a d h e s i o n  b e t w e e n  f i l m  a n d  
s l i p  b e c a m e  v e r y  s t r o n g  d u r i n g  a n n e a l i n g  ( i t  was d i f f i c u l t  
t o  s c r a p e  o f f  t h e  f i l m  f r o m  t h e  s l i p  a f t e r  c o o l i n g ) .  The  
d i f f e r e n t i a l  c o n t r a c t i o n  b e t w e e n  t h e  two  d u r i n g  c o o l i n g  
may g i v e  r i s e  t o  a  s t r a i n - i n d u c e d  a n i s o t r o p y  w h i c h  i s  
u n d e s i r a b l e  f r o m  t h e  m a g n e t i c  p o i n t  o f  v i e w .
T h u s  i n  v i e w  o f  a l l  t h e  a b o v e  i t  s e em s  t h a t  f o r  
e f f e c t i v e  a n n e a l i n g  t h e  v acu um  o u g h t  t o  b e  g o o d  ( 1 0 “’^ mm E g )
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s o  t h a t  p r o l o n g e d  p e r i o d s  a t  a b o u t  700  t  do  n o t  r e s u l t  i n  
o x i d a t i o n  o f  t h e  f i l m .  F u r t h e r ,  t h e  f i l m  s h o u l d  b e  s u p p o r t e d  
i n  s u c h  a  way t h a t  i t  c a n  e x p a n d  a n d  c o n t r a c t  q u i t e  f r e e l y .
f )  Co n c l u s i o n .
I t  h a s  b e e n  sho wn  t h a t  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  o f  c o m p o s i t i o n  
b e t w e e n  6 0 ^  N i  a n d  7 5 ^  Ni  may b e  e p i t a x i a l l y  g r o w n  on 
p o l i s h e d  c u b i c ,  o c t a h e d r a l  a n d  d o d e c a h e d r a l  f a c e s  o f  r o c k  
s a l t  m a i n t a i n e d  a t  a b o u t  330 t . H o w e v e r ,  s u c h  f i l m s  a r e  
a g g r e g a t e d  a n d  do  n o t  b e co m e  c o n t i n u o u s  u n t i l  t h e y  a r e  a t  
l e a s t  a b o u t  800  Â t h i c k ;  t h e y  c a n n o t  b e  c a l l e d  " s i n g l e -  
c r y s t a l ” . I n  a d d i t i o n  t h e r e  i s  c o n s i d e r a b l e  v a r i a t i o n  i n  
c r y s t a l l i t e  s i z e  e v e n  f o r  f i l m s  o f  s i m i l a r  c o m p o s i t i o n  a n d  
t h i c k n e s s  g r o w n  u n d e r  ( a p p a r e n t l y )  s i m i l a r  c o n d i t i o n s .
T h e r e  a r e  no  g r o s s  f e a t u r e s  o f  t h e  k i n d  t h a t  o c c u r  w i t h :  
f i l m s  g r o w n  on  c l e a v e d  r o c k  s a l t .  T w i n n i n g  a n d  s t a c k i n g  
f a u l t s  a r e  u s u a l l y  p r e s e n t ,  a nd  a n n e a l i n g  i n  a va cu um  o f  
1 0 " ^  mm Hg h a s  no  e f f e c t  u p  t o  a b o u t  600 t : , s l i g h t  e f f e c t  
u p  t o  a b o u t  700  t :  a n d  c a t a s t r o p h i c  e f f e c t  a t  a b o u t  800  t , 
on  t h e  s t r u c t u r e  o f  t h e  f i l m s .
B u r b a n k  a n d  H e i d e n r e i c h  ( 1 9 6 0 )  o p i n e d  t h a t  m i c r o -  
t w i n n i n g  a p p e a r s  t o  b e  a  r e l i e f  m e c h a n i s m  f o r  r e d u c t i o n  o f  
t h e  s t r a i n  e n e r g i e s  w n i c h  a c c u m u l a t e  a t  t h e  b o u n d a r i e s  
b e t w e e n  g r o w i n g  n u c l e i . T h i s  may b e  s o ,  b u t  t h e  p r e s e n t  
a u t h o r  f e e l s  t h a t  some o f  t h i s  t w i n n i n g  o c c u r s  a s  a  r e s u l t
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o f  t h e  d i f f e r e n t i a l  c o n t r a c t i o n  b e t w e e n  s u b s t r a t e  a n d  f i l m  
a n d ,  l a t e r ,  f r o m  t h e  c o l d  w o r k i n g  i n  t h e  s e p a r a t i o n  a n d  
m o u n t i n g  o f  t h e  s p e c i m e n .  I t  w o u l d  be  i n s t r u c t i v e  t o  b e  
a b l e  t o  s e p a r a t e  f i l m  f r o m  s u b s t r a t e  t h e  d e p o s i t i o n  
t e m p e r a t u r e .
5 . 4 .  F i l m s  d e p o s i t e d  on  a n  i n t e r m e d i a t e ,  e p i t a x e d , 
m e t a l l i c  l a y e r .
T h e  c h o i c e  o f  m e t a l  t o  b e  u s e d  a s  t h e  i n t e r m e d i a t e  
l a y e r  was g o v e r n e d  b y  t h e  f o l l o w i n g  f a c t o r s  : -
a )  I t  s h o u l d  h a v e  a  c u b i c  s t r u c t u r e  a n d  m u s t  g r o w  
e p i t a x i a l l y  on  r o c k  s a l t  t o  g i v e  a  c o n t i n u o u s ,  w e l l  
o r i e n t e d  f i l m .
b )  D e p o s i t i o n  o f  n i c k e l - i r o n  on t o  t h i s  i n t e r m e d i a t e  
l a y e r  a t  t h e  t e m p e r a t u r e  n e c e s s a r y  f o r  e p i t a x y  m u s t  
n o t  b e  a c c o m p a n i e d  by  c h e m i c a l  a c t i o n  o r  a l l o y i n g .
c )  I t  m u s t  b e  p o s s i b l e  t o  s e p a r a t e  t h e  n i c k e l - i r o n  f i l m  
f r o m  t h e  i n t e r m e d i a t e  l a y e r .
Of t h e  m e t a l s  c o n s i d e r e d  a n d  i n  some c a s e s  u s e d ,  
c o p p e r  was c h o s e n  a s  b e i n g  t h e  m o s t  s u i t a b l e .  A t t e m p t s  t o  
v a p o r i s e  t h e  c o p p e r  u s i n g  t h e  e l e c t r o n  b o m b a r d m e n t  t e c h n i q u e  
w e r e  u n s a t i s f a c t o r y  i n  t h a t  t h e  e v a p o r a t i o n  r a t e s ' w e r e  t o o  
l o w .  H o v / e v e r ,  e v a p o r a t i o n  f r o m  a  t u n g s t e n  f i l a m e n t  was  
p o s s i b l e  s i n c e  t h e r e  i s  no  a l l o y i n g  b e t w e e n  t u n g s t e n  a n d
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c o p p e r  ( S m i t h e l l s ,  1 9 5 2 ) .
T he  o p t im um  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  f o r  e p i t a x i a l  g r o v / t h  
o f  c o p p e r  on t h e  ( 1 0 0 ) ,  ( 1 1 0 )  a n d  ( 1 1 1 )  r o c k  s a l t  f a c e s  
was f o u n d  t o  b e  a b o u t  3 0 0 ' t .  The  r a t e  o f  d e p o s i t i o n  o f  t h e  
c o p p e r  was  a b o u t  100 Â / s e c .  P r o v i d i n g  t h e  s u b s t r a t e  was 
v e r y  c l e a n ,  a n d  t h e  t u n g s t e n  f i l a m e n t  a n d  c o p p e r  t h o r o u g h l y  
o u t g a s s e d  b e f o r e  e x p o s i n g  t h e  s u b s t r a t e ,  t h e  f i l m s  w e re  
b r i g h t  a n d  e x c e e d i n g l y  w e l l  o r i e n t e d .  S u f f i c i e n t  c o p p e r  
was d e p o s i t e d  t o  g i v e  f i l m s  o f  a b o u t  1500  Â t h i c k n e s s ;  t h u s  
a  n e w l y  f o r m e d ,  c o n t i n u o u s ,  o r i e n t e d ,  m e t a l l i c  s u b s t r a t e  
was  p r e s e n t e d  t o  t h e  n i c k e l - i r o n  v a p o u r  i n  i t s  s u b s e q u e n t  
d e p o s i t i o n .  W i t h o u t  b r e a k i n g  t h e  v a cu u m  a n d  w i t h  a s  l i t t l e  
t i m e  d e l a y  a s  p o s s i b l e ,  t h e  n i c k e l - i r o n  f i l m  was d e p o s i t e d  
on t o p  o f  t h e  c o p p e r  a s  d e s c r i b e d  on  p a g e  5 0 .  The  op t im um  
s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  f o r  a l l  t h r e e  p r i n c i p a l  p l a n e s  was 
a b o u t  300  t .
Some w o r k  b y  B e l s e r  ( 1 9 6 0 )  on  t h e  a l l o y i n g  b e h a v i o u r  
o f  t h i n ,  b i m e t a l l i c  f i l m s ,  q u o t e d  400 "b a s  t h e  minimum 
t e m p e r a t u r e  a t  w h i c h  a l l o y i n g  b e t w e e n  n i c k e l - a n d " c o p p e r  
t o o k  p l a c e .  He d i d  n o t  i n v e s t i g a t e  s u c h  b e h a v i o u r  b e t w e e n  
i r o n  a n d  c o p p e r ,  b u t  f o r  t h e  n i c k e l - r i c h  a l l o y s  u s e d  i n  
t h i s  p r e s e n t  w o r k  i t  was  f e l t  t h a t  300 "c was s u f f i c i e n t l y  
l o w  f o r  a l l o y i n g  n o t  t o  t a k e  p l a c e .
T h e  c o m p o s i t e  f i l m s  w e r e  f l o a t e d  o f f  t h e  r o c k  s a l t  b y  
d i s s o l v i n g  t h e  l a t t e r  i n  w a t e r ,  a nd  t h e n  c a r e f u l l y  f l o a t e d  on
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t o  t h e  s u r f a c e  o f  a  s o l u t i o n  o f  r o c k  s a l t  ( 1 0  gm. i n  100 m l .  
o f  d i s t i l l e d  w a t e r ) . A f t e r  a b o u t  24 h o u r s  a t  room 
t e m p e r a t u r e ,  a l l  t h e  c o p p e r  h a d  b e e n  d i s s o l v e d ,  l e a v i n g  
t h e  n i c k e l - i r o n  f i l m  f l o a t i n g  on t h e  s a l t  s o l u t i o n .  The  
e x a c t  c h e m i c a l  a c t i o n  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  d i s s o l v i n g  o f  t h e  
c o p p e r  i s  n o t  k n o w n ,  b u t  t h e  w h i t e  p r e c i p i t a t e  w h i c h  f o r m s  
i s  p r o b a b l y  i n s o l u b l e  c o p p e r  c h l o r i d e .  The  n i c k e l - i r o n  
f i l m s  s o  o b t a i n e d  w e r e  b r i g h t  a n d  r e m a r k a b l y  t o u g h ;  t h e y  
w e r e  r e f l o a t e d  on  t o p  o f  a  l a r g e  q u a n t i t y  o f  d i s t i l l e d  
w a t e r  t o  r e m o v e  t r a c e s  o f  r o c k  s a l t .
The  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  o b t a i n e d  f r o m  f i l m s  g r o w n  on 
t h e  ( 1 0 0 ) ,  ( 1 1 0 )  a n d  ( 1 1 1 )  p l a n e s  a s  d e s c r i b e d  a b o v e  show 
e x c e l l e n t  o r i e n t a t i o n  a n d  a n  a l m o s t  c o m p l e t e  a b s e n c e  o f  
" s a t e l l i t e "  s p o t s  ( f i g .  5 . 9 ) .
I n  a l l  c a s e s  t h e r e  was  p a r a l l e l  o r i e n t a t i o n  o f  t h e  a l l o y  
f i l m  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  s u b s t r a t e  a n d  t h e  mode o f  g r o w t h  
o f  t h o s e  f i l m s  w h i c h  g r e w  e p i t a x i a l l y  was v e r y  s i m i l a r  f o r  
a l l  t h r e e  p r i n c i p a l  p l a n e s .  As a n  e x a m p l e ,  t h e  m i c r o g r a p h s  
o f  f i g .  5 . 1 0  i l l u s t r a t e  f o u r  s t a g e s  i n  t h e  e p i t a x i a l  g r o w t h  
o f  a  n i c k e l - i r o n  f i l m  o n  t o  t h e  ( 1 1 0 )  p l a n e  o f  a  c o p p e r /  
r o c k  s a l t  s u b s t r a t e  a t  3 0 0 ' t .  The  g e n e r a l  s t r u c t u r e  a t  
e a c h  s t a g e  i s  m a r k e d l y  d i f f e r e n t  f r o m  t h a t  o f  f i l m s  
d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on p o l i s h e d  r o c k  s a l t  f a c e s  a l t h o u g h  
t h e r e  i s  s t i l l  a  t e n d e n c y  t o  f o r m  a  h o n e y c o m b  i n  t h e  e a r l y  
s t a g e s . The  i n i t i a l  n u c l e i  a r e  i r r e g u l a r  i n  s h a p e  a n d  t h e
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P i g .  5 . 9  E l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  o f  a l l o y  f i l m s  
d e p o s i t e d  on  c o p p e r / r o c k  s a l t  s u b s t r a t e s  
a t  300  °C.
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F i g .  5 . 1 0  V a r i a t i o n  o f  s t r u c t u r e  w i t h  i n c r e a s i n g  t h i c k n e s s  
f o r  a n  a l l o y  f i l m  d e p o s i t e d  on  ( 1 1 0 )  c o p p e r / r o c k  
s a l t  s u b s t r a t e  a t  3 0 0 * 0 .  ( a l l  x  5 0 , 0 0 0 ) .
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p r e s e n c e  o f  e x t i n c t i o n  c o n t o u r s  i n f e r s  g o o d  o r i e n t a t i o n  
f o r  e v e n  t h e  t h i n n e s t  f i l m s :  v e r y  f e w  t w i n s  o r  s t a c k i n g  
f a u l t s  a r e  v i s i b l e  a n d  when  t h e  f i l m  i s  a b o u t  100 A t h i c k  
i t  i s  c o n t i n u o u s .  E v e n  i n  much  t h i c k e r  f i l m s  t h e r e  i s  
v e r y  l i t t l e  o b s e r v a b l e  " s t r u c t u r e "  i n  t h e  f o r m  o f  t w i n s  
a n d  s t a c k i n g  f a u l t s .
C a r e f u l  e x a m i n a t i o n  o f  t h e  m i c r o g r a p h s  o f  c o n t i n u o u s  
f i l m s  r e v e a l s  t h e  p r e s e n c e  o f  s m a l l ,  d o t - l i k e  f e a t u r e s  
w h i c h  a r e  p r o b a b l y  d i s l o c a t i o n s .  I t  i s  d i f f i c u l t  t o  b e  
c e r t a i n  o f  t h i s  i n  v i e w  o f  t h e  r e l a t i v e l y  h i g h  r e s o l u t i o n  
l i m i t  o f  t h e  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  u s e d  ( a b o u t  100 Â ) .  The  
l a r g e r  o p a q u e  r e g i o n s  o f t e n  s e e n  on  t h e s e  f i l m s  a r e  
p r o b a b l y  d u e  t o  s m a l l  d e p o s i t s  o f  some i n s o l u b l e  m a t e r i a l  
on  t h e  f i l m .  The  m o s t  l i k e l y  s u b s t a n c e  i s  i n s o l u b l e  c o p p e r  
c h l o r i d e .  The  s t i l l  l a r g e r  o p a q u e  r e g i o n s  a r e  e x t i n c t i o n  
c o n t o u r s .
U n t i l  t h e  n a t u r e  o f  t h e  a b o v e  m e n t i o n e d  i m p u r i t y  i s  
kn o w n ,  o r  b e t t e r  s t i l l  a v o i d e d  a l t o g e t h e r ,  i t  was d e em ed  
u n w i s e  t o  a t t e m p t  t o  a n n e a l  t h e  f i l m s  s i n c e  t h i s  w o u l d  
c a u s e  t h e  i m p u r i t y  t o  d i f f u s e  i n t o  t h e  f i l m .  S u c h  a  
p r o c e s s  c o u l d  h a v e  v e r y  m a r k e d  e f f e c t s  on some o f  t h e  
m a g n e t i c  p r o p e r t i e s .
C o n c l u s i o n .
N i c k e l - i r o n  a l l o y  f i l m s  e p i t a x e d  u p o n  a  c o n t i n u o u s .
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o r i e n t e d  c o p p e r  l a y e r  a r e  l i k e l y  t o  b e  v e r y  s u i t a b l e  f o r  
m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s  e i t h e r  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p l a n e  
o f  t h e  f i l m  ( e . g .  F a r a d a y  r o t a t i o n )  o r  i n  t h e  p l a n e  o f  t h e  
f i l m  ( e . g .  r e v e r s a l  p r o c e s s e s ) .  S u c h  f i l m s  a r e  e x c e e d i n g l y  
w e l l  o r i e n t e d ,  c o n t i n u o u s  f r o m  a b o u t  100 Â u p w a r d s  a n d ,  
f o r  t h i c k e r  f i l m s  i n  p a r t i c u l a r ,  a p p r o x i m a t e  q u i t e  c l o s e l y  
t o  a  p a r a l l e l - s i d e d  t h i n  s h e e t .  I n  s h o r t  t h e y  a r e  a  v e r y  
g o o d  a p p r o x i m a t i o n  t o  a  s i n g l e  c r y s t a l .  F u r t h e r ,  t h e r e  
a p p e a r s  t o  b e  l i t t l e  t w i n n i n g  a n d  f e w  s t a c k i n g  f a u l t s ,  
t h o u g h  t h e r e  may b e  a  h i g h  d e n s i t y  o f  d i s l o c a t i o n s .
On t h e  o t h e r  h a n d ,  t h e  p r e s e n t  p r o c e s s e s  do r e s u l t  i n  
a  f i l m  w h i c h  c a n n o t  b e  a n n e a l e d  w i t h o u t  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  
i n t r o d u c i n g  i m p u r i t i e s  b y  d i f f u s i o n .  A l s o ,  t h e  n e c e s s i t y  
o f  h a v i n g  t o  f l o a t  t h e  c o m p o s i t e  f i l m  on a n  a q u e o u s  
s o l u t i o n  f o r  a b o u t  24  h o u r s  i s  one  w h i c h  m i g h t ,  w i t h  
a d v a n t a g e ,  b e  a v o i d e d .  I t  i s  s u r p r i s i n g  t h a t  t h e  r o c k  
s a l t  s o l u t i o n  a n d  a n y  p r o d u c t s  f r o m  t h e  d i s s o l v i n g  o f  t h e  
c o p p e r  do  n o t  a t t a c k  t h e  n i c k e l - i r o n .  Some f i l m s  w e r e  
p u r p o s e l y  l e f t  on  t h e  s o l u t i o n  f o r  a  we ek  a n d  o n l y  v e r y  
s l i g h t  e v i d e n c e  o f  t h e  p r e s e n c e  o f  d i s o r i e n t e d  m a t e r i a l  
was  o b s e r v e d  b y  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n .  An e x h a u s t i v e  s e a r c h  
o f  t h e  l i t e r a t u r e  f o r  a n  o r g a n i c  s o l v e n t  o f  c o p p e r  w h i c h  
d o e s  n o t  r e a c t  w i t h  n i c k e l  o r  i r o n  h a s  s o  f a r  p r o v e d  
u n s u c c e s s f u l  b u t  t h e  a d v a n c e s  b e i n g  made  i n  t h i s  f i e l d  o f  
c h e m i s t r y  make  t h e  p o s s i b i l i t y  a  h o p e f u l  o n e .
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B e a n  ( 1 9 5 9 )  i n  a r e v i e w  o f  f e r r o m a g n e t i s m  o f  t h i n  f i l m s  
c o m m e n t e d  on t h e  f a c t  t h a t  s u c c e s s f u l  e x p e r i m e n t s  t o  
d e t e r m i n e  t h e  s u r f a c e  a n i s o t r o p y  o f  t h i n  f i l m s  w i l l  r e q u i r e  
c l e a n  s i n g l e - c r y s t a l  f i l m s .  S m i t h  ( 1959b)  s t a t e d  t h a t  t h e  
p r o d u c t i o n  o f  f i l m s  w i t h  r e p r o d u c i b l e  m a g n e t i c  p a r a m e t e r s  
i s  o f  c o n s i d e r a b l e  p r a c t i c a l  i m p o r t a n c e .  He f u r t h e r  o p i n e d  
t h a t  t h e  s i n g l e  m o s t  i m p o r t a n t  f a c t o r ,  i f  n o t  t h e  e n t i r e  
p r o b l e m ,  a p p e a r e d  t o  l i e  i n  s u b s t r a t e  p r e p a r a t i o n .
T h i s  l a s t  s t a t e m e n t  may b e  a  s l i g h t  e x a g g e r a t i o n  b u t  
i t  i s  n e v e r t h e l e s s  a  s i g n i f i c a n t  r e m a r k .  I n  t h i s  c o n n e c t i o n  
i t  i s  f e l t  t h a t  t h e  u s e  o f  a  s u b s t r a t e , n o t  o n l y  o r i e n t e d ,  
b u t  f r e s h l y  p r e p a r e d  i n  a  v a cu u m  i s  a s t e p  i n  t h e  r i g h t  
d i r e c t i o n  a n d  one  w h i c h  s h o u l d  b e  v a l u a b l e  t o  r e s e a r c h  
w o r k  on  t h i n , f e r r o m a g n e t i c  f i l m s .
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6 .  RESULTS OF MAGNETIC INVESTIGATIONS.
6 . 1 .  I n t r o d u c t i o n .
The  l i t e r a t u r e  on  t h e  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  o f  t h i n  f i l m s  
o f  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  i s  v a s t  a n d  i t  c o n t i n u e s  t o  g r o w .
The  p r o p e r t i e s  i n v e s t i g a t e d  a r e  t o o  n u m e r o u s  e v e n  t o  
s u m m a r i z e  h e r e , h u t ,  a s  m e n t i o n e d  on p a g e  8 o f  t h i s  t h e s i s ,  
a l m o s t  a l l  t h e  w o r k  h a s  b e e n  do n e  on  p o l y c r y s t a l l i n e  f i l m s  
n e a r  t h e  z e r o  m a g n e t o s t r i c t i o n  r e g i o n  o f  t h e  8 l / l 9  n i c k e l -  
i r o n  a l l o y .  I n  p a r t i c u l a r  t h e  m e t h o d  o f  r e v e r s a l  o f  t h e  
m a g n e t i s a t i o n  h a s  r e c e i v e d  c o n s i d e r a b l e  a t t e n t i o n .  S u c h  
r e v e r s a l s  may t a k e  p l a c e  b y  d o m a i n  w a l l  m o t i o n  a n d / o r  b y  
r o t a t i o n  o f  t h e  m a g n e t i s a t i o n  v e c t o r .
A p a r t  f r o m  t h e  s o - c a l l e d  " i n v e r t e d  f i l m s "  ( S m i t h ,
H u b e r ,  C o h e n  a n h  V ^ e i s s , 1 9 6 0 )  w h i c h  c a n  o n l y  b e  p r e p a r e d  
u n d e r  s p e c i a l  c o n d i t i o n s  a n d  a r e  o f  no  c o n c e r n  h e r e ,  t h e  
c o e r c i v e  f o r c e  f o r  w a l l  m o t i o n  i s  l e s s  t h a n  f o r  r o t a t i o n  
i n  p o l y c r y s t a l l i n e  f i l m s . No s u c h  i n f o r m a t i o n  i s  a v a i l a b l e  
f o r  s i n g l e - c r y s t a l  f i l m s  b u t  i n  t h e  b r i e f  r e v i e w  w h i c h  
f o l l o w s  i t  w i l l  b e  a s s u m e d  t h a t ,  f o r  t h e - r a n g e  o f  a l l o y s  
s t u d i e d ,  a  ( 1 1 0 )  f i l m  b e h a v e s ,  f r o m  t h e  r e v e r s a l  p o i n t  o f  
v i e w ,  i n  a  m a n n e r  c o m p a r a b l e  w i t h  t h e  p o l y c r y s t a l l i n e  f i l m s  
w h i c h  h a v e  u n i a x i a l  a n i s o t r o p y  a n d  a b o u t  w h i c h  s o  much  i s  
k n o w n .  Th e  j u s t i f i c a t i o n  f o r  t h i s  a s s u m p t i o n  i s  t h a t  i n  a  
( 1 1 0 )  f i l m  t h e r e  i s  o n l y  one  < 1 0 0 /  o r  one  < 1 1 0 /  t y p e
-in ­
d i r e c t i o n  a n d  i f  e i t h e r  o f  t h e s e  i s  t o  b e  t h e  e a s y  
d i r e c t i o n  -  a s  was e x p e c t e d  i n  t h e  6 0 /  Ni  t o  7 0 /  Ni  r e g i o n
( K l e i s s ,  1 9 3 6 )  -  t h e n  t h e  f i l m  h a s  a  k i n d  o f  u n i a x i a l
a n i s o t r o p y .
On t h i s  a s s u m p t i o n ,  t h e  r e v e r s a l s  o f  t h e  e p i t a x i a l l y  
g r o w n  f i l m s  a r e  e x p e c t e d  t o  be  by  w a l l  m o t i o n  u n l e s s
a )  t h e  r e v e r s a l s  a r e  t o o  r a p i d ,  o r ,
b )  t h e  i m p e d a n c e  t o  d o m a i n  w a l l  m o t i o n  i s  v e r y  h i g h ,  o r ,
c )  t h e  f i l m  i s  s o  t h i n  t n a t  i t  i s  a  s i n g l e  d o m a i n .
The  b a s i c  m e a s u r i n g  f r e q u e n c y  o f  400 c / s  i s  c e r t a i n l y  n o t  
t o o  h i g h  ( F o r d ,  I 9 6 0 ) :  t h e  p r o b l e m s  o f  i m p e d a n c e  t o  w a l l  
m o t i o n  a n d  w h e t h e r  o r  n o t  t h e  f i l m  i s  a  s i n g l e  d o m a i n  a r e  
s l i g h t l y  m o r e  c o m p l e x .
The  e f f e c t  o f  i m p e d a n c e  t o  d o m a i n  w a l l  m o t i o n  i s  
d i s c u s s e d  b r i e f l y  i n  C h a p t e r  7 .  T h e r e  i s  l i t t l e  d o u b t  
t h a t  s u c h  i m p e d a n c e  i s  i n t i m a t e l y  b o u n d  u p  w i t h  t h e  
s t r u c t u r e  o f  t h e  f i l m .
I n  t h i c k  f i l m s  ( t h o u s a n d s  o f  A n g s t r o m s )  t h e  d o m a i n  
w a l l s  a r e  o f  t h e  B l o c h  t y p e . As t h e  f i l m  t h i c k n e s s  
d e c r e a s e s  t h e  e s t a b l i s h m e n t  o f  a  B l o c h  w a l l ,  i n  w h i c h  t h e  
m a g n e t i s a t i o n  v e c t o r  mov es  o u t  o f  t h e  p l a n e  o f  t h e  f i l m ,  
w o u l d  b e c o m e  e n e r g e t i c a l l y  u n f a v o u r a b l e  b e c a u s e  o f  t h e  h i g h  
m a g n e t o s t a t i c  e n e r g y  i n v o l v e d .  N e e l  ( 1 9 5 5 )  d e m o n s t r a t e d  
t h a t  i n  v e r y  t h i n  f i l m s  t h e  c o m p o n e n t  o f  m a g n e t i s a t i o n  
n o r m a l  t o  t h e  p l a n e  o f  t h e  f i l m  w o u l d  v a n i s h  s o  t h a t  t h e
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m a g n e t i s a t i o n  v e c t o r  w o u l d  t h e n  r o t a t e  i n  t h e  p l a n e  o f  t h e  
f i l m  ( K e e l  t y p e  w a l l ) .  The  t r a n s i t i o n  f r o m  B l o c h  w a l l s  t o  
K e e l  w a l l s  w i t h  d e c r e a s i n g  f i l m  t h i c k n e s s  h a s  r e c e i v e d  
a t t e n t i o n ,  a n d  s u c h  w a l l s  a s  " c r o s s - t i e "  a n d  " c h a i n - l i n k "
( s o  named b e c a u s e  o f  t h e i r  a p p e a r a n c e  when made v i s i b l e  b y  
t h e  c o l l o i d  t e c h n i q u e )  h a v e  b e e n  o b s e r v e d .  F o r  r e p o r t s  on 
t h i s  w o r k  s e e ,  f o r  e x a m p l e ,  K a c z e r  ( 1 9 5 8 ) ;  F u l l e r  a n d  
R u b i n s t e i n  ( 1 9 5 9 ) ;  H u b e r ,  S m i t h  a n d  G o o d e n o u g h  ( 1 9 5 8 ) ;  
M e t h f e s s e l ,  M i d d e l h o e k  a n d  Thomas  ( I 9 6 0 ) ;  R u b i n s t e i n  a n d  
S p a i n  ( 1 9 6 0 ) .  I n  8 0 / 2 0  n i c k e l - i r o n  f i l m s ,  f o r  i n s t a n c e ,
d o m a i n  w a l l s  h a v e  b e e n  sho wn  t o  e x i s t  down t o  t h i c k n e s s e s  o f
0
b e l o w  100 A.  No r e f e r e n c e  t o  s u c h  w o r k  on f i l m s  i n  t h e  
c o m p o s i t i o n  r e g i o n  6 0 /  N i  t o  7 0 /  N i  h a s  b e e n  f o u n d  b u t  i t  
s e e m s  r e a s o n a b l e  t o  a s s u m e  t h a t  s u c h  d o m a i n  w a l l s  do e x i s t .
I f ,  f o r  one  r e a s o n  o r  a n o t h e r ,  r e v e r s a l  c a n  o n l y  t a k e  
p l a c e  b y  r o t a t i o n  t h e n ,  a g a i n  a s s u m i n g  a  s i m i l a r i t y  w i t h  
u n i a x i a l ,  a n i s o t r o p i c  f i l m s , , - i t  i s  p o s s i b l e  t o  o b t a i n  a n  
a p p r o x i m a t e  v a l u e  o f  t h e  maximum c o e r c i v e  f o r c e . F o r  a 
s i n g l e  d o m a i n  s p e c i m e n ,  t h e  c o e r c i v i t y  d e p e n d s  on
1) t h e  m a g n e t o c r y s t a l l i n e  a n i s o t r o p y ,
2)  t h e  s t r a i n  e n e r g y ,
3)  t h e  s h a p e  f a c t o r .
A l l  t h e  s p e c i m e n s  t o  b e  u s e d  i n  t h e s e  i n v e s t i g a t i o n s  
w e r e  t o  b e  f l o a t e d  o f f  t h e  s u b s t r a t e  a n d  i t  was  e x p e c t e d  
t h a t  f a c t o r  ( 2 )  w o u l d  b e  s m a l l .  D u r i n g  t h e  c o n s t r u c t i o n
— Ht5“
o f  t h e  h y s t e r e s i s  l o o p  p l o t t e r  v e r y  l i t t l e  was known o f
t h e  s h a p e  f a c t o r  ; i t  was a s s u m e d  t h a t  t h e  f i l m  w o u l d
a p p r o x i m a t e  t o  a p a r a l l e l - s i d e d  l a y e r .  The  s h a p e  f a c t o r
was t h e r e f o r e  a s s u m e d  t o  h e  s m a l l  i n  a  1 cm.  d i a m e t e r  t h i n
f i l m .  C o n s e q u e n t l y  t h e  maximum c o e r c i v e  f o r c e  was e x p e c t e d
t o  h e  o f  t h e  o r d e r  o f  ^  w h e r e  K i s  t h e  a n i s o t r o p y  c o n s t a n t
Ms
a n d  Mg t h e  s a t u r a t i o n  m a g n e t i s a t i o n  ( K i t t e l  1 9 4 9 )  -  a c t u a l l y  
t h i s  i s  o n l y  s t r i c t l y  t r u e  f o r  a  s i m p l e  c u b i c  l a t t i c e .
A s s u m i n g  b u l k  v a l u e s  o f  K a n d  Mg ( B o z o r t h  1 9 5 6 ) ,  t h e  
maximum c o e r c i v i t y  o f  t h e ^ a l l o y s  i n  t h e  l o w  r a a g n e t o c r y s t a l l i n e  
a n i s o t r o p y  r e g i o n  o f  t h e  6 5 /  Ni  a l l o y  was e x p e c t e d  t o  b e  
a b o u t  15 o e r s t e d .  T hu s  t h e  maximum m a g n e t i c  f i e l d s  o f  40 
o e r s t e d  w h i c h  t h e  h y s t e r e s i s  l o o p  p l o t t e r  was d e s i g n e d  t o  
g i v e  w e r e  c o n s i d e r e d  m o r e  t h a n  a d e q u a t e  t o  r e v e r s e  t h e  
m a g n e t i s a t i o n  f r o m  s a t u r a t i o n  t o  s a t u r a t i o n  o f  f i l m s  i n  t h e  
a b o v e  m e n t i o n e d  c o m p o s i t i o n  r e g i o n .  F u r t h e r ,  t h e  s e n s i t i v i t y  
o f  t h e  i n s t r u m e n t  was  s u c h  t h a t ,  a g a i n  a s s u m i n g  b u l k  v a l u e s  
o f  Mg ( t h e  w o r k  o f  N e u g e b a u e r  ( 1 9 5 9 )  w i t h  n i c k e l  i n f e r s  
t h a t  s u c h  a n  a s s u m p t i o n  i s  j u s t i f i a b l e ) t h e  r e v e r s a l  o f  
f i l m s  down t o  t h i c k n e s s e s  o f  a b o u t  200 A c o u l d  b e  d e t e c t e d .
F o r  t h e  r e a s o n  g i v e n  on p a g e  41 t h e s e  b r i e f  m a g n e t i c  
i n v e s t i g a t i o n s  w e r e  c o n c e n t r a t e d  u p o n  t h e  ( 1 1 0 )  a l l o y  f i l m s .
A c o m p a r i s o n  o f  s u c h  f i l m s  e p i t a x e d  d i r e c t l y  on r o c k  s a l t  
w i t h  t h o s e  e p i t a x e d  on  c o p p e r / r o c k  s a l t  was u n d e r t a k e n .
F o r  e a c h  s p e c i m e n  t h e  f i e l d  was a p p l i e d  a l o n g  t h e  [looj
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d i r e c t i o n  a n d  i n c r e a s e d  f r o m  z e r o  u p  t o  a b o u t  40 o e r s t e d  
i n  e q u a l  s t e p s .  The  p r o c e d u r e  was r e p e a t e d  a l o n g  t h e
[ lio ]  a n d  [ i l l ]  d i r e c t i o n s  i n  t u r n .  E a c h  s p e c i m e n  was 
p r e v i o u s l y  e x a m i n e d  t o  e n s u r e  t h a t  t h e r e  v/as g o o d  
o r i e n t a t i o n  a n d  t h a t  t h e  f i l m  was n o t  da m a g e d  i n  a n y  wa y .  
The  m a g n e t i c  i n v e s t i g a t i o n s  w e r e  c a r r i e d  o u t  a s  s o o n  a s  
p o s s i b l e  a f t e r  d e p o s i t i o n  o f  t h e  f i l m .
6 . 2 .  F i l m s  e p i t a x e d  d i r e c t l y  on  p o l i s h e d  ( 1 1 0 )  r o c k  s a l t .
A b o u t  50 a l l o y  f i l m s  r a n g i n g  i n  t h i c k n e s s  f r o m  200  Â 
t o  1500  Â a n d  i n  c o m p o s i t i o n  f r o m  6 0 /  N i  t o  7 0 /  Ni  w e r e  
e x a m i n e d .  I n  s p i t e  o f  t h i s  c o n s i d e r a b l e  o u t l a y  o f  w o r k  
( o n e  f i l m  t a k e s  a t  l e a s t  f i v e  h o u r s  t o  p r e p a r e )  t h e  r e s u l t s  
w e r e  s o  e r r a t i c  t h a t  t h e y  r e a l l y  o n l y  l e n d  t h e m s e l v e s  t o  a 
q u a l i t a t i v e  d e s c r i p t i o n .  The  o b s e r v a t i o n s  w e r e  a s  f o l l o w s :
a )  Vvheneve r  i t  was  p o s s i b l e  t o  make s u c h  a n  o b s e r v a t i o n  
( s e e ( b )  b e l o w )  i t  was s e e n  t h a t  t h e  d i r e c t i o n  o f  
e a s y  m a g n e t i s a t i o n  c h a n g e d  f r o m  [lOOJ t t o  [lio ] a s  t h e  
n i c k e l  c o n t e n t  i n c r e a s e d  t h r o u g h  a b o u t  6 3 / .
b )  N o t  a  s i n g l e  f i l m  b e l o w  a b o u t  800  Â t h i c k n e s s  
r e v e r s e d  i t s  m a g n e t i s a t i o n  when p e a k  f i e l d s  o f  u p  t o  
40 o e r s t e d  w e r e  a p p l i e d  a l o n g  t h e  d i r e c t i o n  w h i c h  
b e c a m e  t h e  e a s y  on e  a t  g r e a t e r  t h i c k n e s s e s ;  b e t w e e n  
a b o u t  800  A a n d  a b o u t  1000  A t h e  o n s e t  o f  s w i t c h i n g
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w i t h  i n c r e a s i n g  t h i c k n e s s  was e r r a t i c  ; a l l  f i l m s  
t h i c k e r  t h a n  a b o u t  1000 Â g a v e  h y s t e r e s i s  l o o p s  i n  
t h e  e a s y  d i r e c t i o n  t h o u g h  f e w  f i l m s  w e r e  o b s e r v e d  t o  
s a t u r a t e  i n  e v e n  t h e  s t r o n g e s t  f i e l d s  a v a i l a b l e .
T h e r e  was v e r y  c o n s i d e r a b l e  v a r i a t i o n  i n  l o o p  s h a p e  
i n  t h e  e a s y  d i r e c t i o n  e v e n  b e t w e e n  f i l m s  o f  s i m i l a r  
c o m p o s i t i o n  a n d  t h i c k n e s s .
c )  No r e l i a b l e  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  e a s y - d i r e c t i o n  
c o e r c i v i t y  a n d  t h i c k n e s s  c o u l d  b e  a b s t r a c t e d  f o r  f i l m s  
o f  t h e  s ame  c o m p o s i t i o n .
d )  P e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  d i r e c t i o n  o f  e a s y  m a g n e t i s a t i o n  
t h e  B-H " l o o p "  v a r i e d  f r o m  s p e c i m e n  t o  s p e c i m e n  i n  
t h a t  i t  was s o m e t i m e s  a  s t r a i g h t  l i n e  s h o w i n g  no  
h y s t e r e s i s  w h i l e  i n  o t h e r s  i t  o p e n e d  o u t  i n t o  a 
n a r r o w  l o o p ,
e )  A n n e a l i n g  o f  t h e  a l l o y  f i l m s  a t  7 0 0 *C f o r  u p w a r d s  o f  
3 h o u r s  a t  1 0 “ ^ mm Hg h a d  no  n o t i c e a b l e  e f f e c t  u p o n  
t h e  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  o f  t h e  f i l m s  a s  j u d g e d  f r o m  
t h e  h y s t e r e s i s  l o o p s .  I t  may h a v e  b e e n  t h a t  t h e  
p l o t t e r  was  n o t  s e n s i t i v e  e n o u g h  t o  d e t e c t  v e r y  s m a l l  
c h a n g e s  i n  s u c h  p r o p e r t i e s  a s  c o e r c i v e  f o r c e ,  
r e m a n e n c e  e t c .
f ) The  " f u r r o w e d "  f i l m s  m e n t i o n e d  on p a g e  96 e a c h  h a d  a 
[lOo] e a s y  d i r e c t i o n .  T h i s  was  n o t  s u r p r i s i n g  s i n c e  
s u c h  f u r r o w i n g  was o n l y  o b s e r v e d  i n  f i l m s  o f  a b o u t
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60/40 n i c k e l - i r o n  w h i c h  h a d  a  [lOo] e a s y  d i r e c t i o n ,
g)  P r e l i m i n a r y  o b s e r v a t i o n s  u s i n g  a  c r o s s e d  p i c k - u p  
c o i l  i n d i c a t e d  t h a t  m a g n e t i s a t i o n  r e v e r s a l  i n  f i l m s  
w h i c h  d i d  s w i t c h  was n o t  b y  c o h e r e n t  r o t a t i o n .
I n  a n  a t t e m p t  t o  o b t a i n  m o r e  q u a n t i t a t i v e  d a t a ,  a 
f u r t h e r  s e r i e s  o f  f i l m s  was p r e p a r e d  f r o m  v / h i c h  t e n  f i l m s ,  
v a r y i n g  i n  t h i c k n e s s  f r o m  200 A t o  1500 Â a n d  o f  c o m p o s i t i o n  
7 0 /  N i  3 0 /  F e  ( w i t h i n  t h e  l i m i t s  o f  t h e  m i c r o c h e m i s t r y )  
w e r e  s e l e c t e d .  V e r y  p a r t i c u l a r  c a r e  was t a k e n  t o  e n s u r e  
t h a t  t h e  c o n d i t i o n s  o f  s u b s t r a t e  p r e p a r a t i o n  a n d  f i l m  
d e p o s i t i o n  w e r e  a s  c o n s t a n t  a s  p o s s i b l e .
A l l  f i l m s  h a d  a [ lio ]  e a s y  d i r e c t i o n .  I n  t h i s  
d i r e c t i o n  t h e r e  was  a  g e n e r a l  t e n d e n c y  f o r  t h e  c o e r c i v e  
f o r c e  t o  d e c r e a s e  f r o m  40 o e r s t e d  t o  15 o e r s t e d  a s  t h e  
t h i c k n e s s  i n c r e a s e d  f r o m  800  À t o  1500  A.  O t h e r w i s e  t h e  
r e s u l t s  o f  o b s e r v a t i o n s  ( s u c h  a s  o n s e t  o f  s w i t c h i n g  i n  t h e  
e a s y  d i r e c t i o n ,  s h a p e  o f  B-H l o o p  i n  t h e  h a r d  d i r e c t i o n  e t c . )  
w e r e  j u s t  a s  e r r a t i c  a s  b e f o r e . F i g .  6 . 1  i s  a n  e x a m p l e  
o f  t h e  t y p e  o f  h y s t e r e s i s  l o o p s  o b t a i n e d  f o r  a  7 0 /  Ni  
3 0 /  F e  f i l m  o f  t h i c k n e s s  1200  A e p i t a x e d  d i r e c t l y  on  
p o l i s h e d  ( 1 1 0 )  r o c k  s a l t .
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[looj [110] [ i l l ]
F ig ,  6 . 1  H y s t e r e s i s  loops obta ined by applying a 400 c / s  
magnet ic f i e l d  i n  the  p lane of a (110) f i lm  
along each of the  t h r e e  p r i n c i p a l  c r y s t a l l o g r a p h i c  
d i r e c t i o n s  in  t u r n .
H o r i z o n ta l  c a l i b r a t i o n  (H) 10 o e r s t e d / d i v i s i o n ,
v e r t i c a l  c a l i b r a t i o n  (B) 0 .03 m ax w e l l / d iv i s io n
P a r t i c u l a r s  of f i lm .  Grovrth; on (110) rock s a l t
Composi tion:  7 0 " / Ki 30^' Fe 
Thickness:  1200 A
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6 . 3 .  F 11ms e p i t a x e d  u p o n  a ( 1 1 0 )  c o p p e r / r o c k  s a i t  s u b s t r a t e .
The  i n v e s t i g a t i o n s  w e r e  c o n c e n t r a t e d  u p o n  f i l m s  o f  
c o m p o s i t i o n  Ni  3 0 /  F e  ( w i t h i n  t h e  l i m i t s  o f  m i c r o c h e m i s t r y ) .
T w e n t y  f i l m s  w e r e  p r e p a r e d  varying i n  t h i c k n e s s  f r o m  200  Â 
t o  1500  Â.  T he  r e s u l t s  f o l l o w  a m o r e  r e g u l a r  p a t t e r n  t h a n  
w i t h  t h e  f i l m s  d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on r o c k  s a l t ,  a n d  i t  i s  
p o s s i b l e  t o  g i v e  a  t y p i c a l  s e t  o f  h y s t e r e s i s  l o o p s  ( f i g .  6 . 2 ) .
The  [ l io j  d i r e c t i o n  was a g a i n  t h e  easy d i r e c t i o n  o f  
m a g n e t i s a t i o n  f o r  f i l m s  o f  t h i s  c o m p o s i t i o n .  The  o n s e t  o f  
s v / i t c h i n g  ( f o r  a v a i l a b l e  f i e l d s  o f  u p  t o  40 o e r s t e d )  o c c u r r e d  
a t  a b o u t  500 Â t h i c k n e s s  a n d  t h e  f i l m s  a p p e a r e d  t o  s a t u r a t e .
The  l o o p s  w e r e  r e m a r k a b l y  s q u a r e .  The  v a r i a t i o n  o f  c o e r c i v i t y  
w i t h  t h i c k n e s s  i s  show n  i n  f i g .  6 , 3 .  A t  150 0  A t h e  c o e r c i v i t y  
was  a b o u t  12 o e r s t e d ;  w i t h  d e c r e a s i n g  f i l m  t h i c k n e s s  t h e  
c o e r c i v i t y  i n c r e a s e d  a s  show n  u n t i l  a t  500 A i t  h a d  a v a l u e
o f  a b o u t  30 o e r s t e d .  T h i s  l o w e r  f i l m  t h i c k n e s s  a p p e a r e d  t o
b e  a  c r i t i c a l  one  i n  t h a t  t h e r e  was  s u c h  an  a b r u p t  i n c r e a s e  
i n  c o e r c i v i t y  t h a t  r e v e r s a l  o f  m a g n e t i s a t i o n  d i d  n o t  o c c u r  
u p  t o  maximum f i e l d s  o f  a b o u t  40 o e r s t e d .
The  [lOo] d i r e c t i o n  was t h e  h a r d  d i r e c t i o n  a n d  m o s t
f i l m s  w e r e  c h a r a c t e r i s e d  b y  a  s t r a i g h t  l i n e  l o o p .
The  [ i l l ]  d i r e c t i o n  was c h a r a c t e r i s e d  b y  a  t h i n  l o o p  
s h o w i n g  some h y s t e r e s i s .
O b s e r v a t i o n s  w i t h  a  c r o s s e d  p i c k - u p  c o i l  i n d i c a t e d  t h a t  
t h e  r e v e r s a l  o f  m a g n e t i s a t i o n  when  i t  d i d  t a k e  p l a c e  was 
n o t  b y  c o h e r e n t  r o t a t i o n .




P ig .  6 .2  H y s t e r e s i s  loops ob ta ined  as in  f i g . 6 . 1 .
H o r i z o n ta l  c a l i b r a t i o n  (H) 10 o e r s t e d / d i v i s i o n .
V e r t i c a l  c a l i b r a t i o n  (B) 0 .04 m axw e l l /d iv i s io n ,
P a r t i c u l a r s  of f i l m .  Grov/th: on (110) copper
Composi tion;  70*  ^ h i  3 0 /  Fe 




V a c a t io n  o f  « c 




LLvift_yith4thkknc«» # i _ ! -----
c p ita x c il  upon j c o p p c r / fo c k i sa li
Film th ic k n e s s  (Â )1500500 iOOO
- 1 2 1 -
7 .  DISCUSSIQlî  OP RESULTS.
T h e  f o u r  m o s t  p r o m i n e n t  f e a t u r e s  o f  t h e  b r i e f  m a g n e t i c  
i n v e s t i g a t i o n s  w e r e : -
1)  t h e  u n e x p e c t e d l y  h i g h  v a l u e s  o f  t h e  c o e r c i v e  f o r c e  
f o r  a l l  t h e  f i l m s ,
2)  t h e  l a c k  o f  r e p r o d u c i b i l i t y  o f  f i l m s  e p i t a x e d  d i r e c t l y  
on  t o  r o c k  s a l t ,
3)  t h e  i m p r o v e d  r e p r o d u c i b i l i t y  a n d  l o w e r  c o e r c i v e  f o r c e  
o f  f i l m s  e p i t a x e d  on  t o  c o p p e r ,
4) t h e  c h a n g e  o f  e a s y  d i r e c t i o n  f r o m  [ l O o ]  t o  [ l i o ]  a s  
t h e  n i c k e l  c o n t e n t  o f  t h e  a l l o y s  i n c r e a s e d  t h r o u g h  6 3 ^ .
W i t h o u t  f u r t h e r  c o n s i d e r a b l e  a n d  d e t a i l e d  w o r k ,  t h e  
r e a s o n s  f o r  t h e  f i r s t  t h r e e  f e a t u r e s  a r e  d i f f i c u l t  t o  
a s s e s s ,  b u t  some t e n t a t i v e  s u g g e s t i o n s  w i l l  now b e  p u t  
f o r w a r d .  F o r  c o n v e n i e n c e  t h e  m a t t e r  w i l l  b e  d i s c u s s e d  
u n d e r  f o u r  h e a d i n g s : -
a )  i n f l u e n c e  o f  f i l m  s t r u c t u r e ,
b )  i n f l u e n c e  o f  s u b s t r a t e  p r e p a r a t i o n ,
c )  i n f l u e n c e  o f  i m p u r i t i e s ,
d )  p o s s i b i l i t y  o f  s h o r t - r a n g e  o r d e r i n g .
I t  s h o u l d  b e  n o t e d ,  h o w e v e r ,  t h a t  t h e s e  h e a d i n g s  a r e  n o t  
m u t u a l l y  e x c l u s i v e  a n d  t h a t  some o v e r l a p p i n g  o f  m a t e r i a l  
i s  i n e v i t a b l e .
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a )  I n f l u e n c e  o f  f i l m  s t r u c t u r e .
F o r  f i l m s  d e p o s i t e d  on r o c k  s a l t , t h e  o n s e t  o f  
s w i t c h i n g  i n  t h e  e a s y  d i r e c t i o n s  ( w i t h  t h e  l i m i t e d  f i e l d s  
a v a i l a b l e )  b e i n g  c o r r e l a t e d  w i t h  t h e  b e g i n n i n g s  o f  
c o n t i n u i t y  o f  t h e  f i l m s  w o u l d  s u g g e s t  t h a t  d o m a i n  w a l l  
n u c l é a t i o n  a n d  m o ve m en t  a r e  d i f f i c u l t  i n  a n  a g g r e g a t e d  
f i l m .  T h i s  s o m e w h a t  b e a r s  o u t  t h e  f i n d i n g s  o f  B e c k e r m a n  
a n d  B e h r n d t  ( 1 9 6 0 )  i n  c o n n e c t i o n  w i t h  t h e  e d g e  e f f e c t s  o f  
w e d g e - s h a p e d  f i l m s .  S u c h  e d g e  e f f e c t s  a r e  v e r y  l i k e l y  t o  
o c c u r  when t h e  f i l m  i s  n o t  c o n t i n u o u s  ; a f t e r  c o n t i n u i t y  
h a s  b e e n  r e a c h e d  t h e  e f f e c t s  a r e  n o t  t o  b e  d i s c o u n t e d  s i n c e  
e v e n  t h e n  t h e r e  i s  c o n s i d e r a b l e  v a r i a t i o n  o f  f i l m  t h i c k n e s s .
The  h i g h  d e n s i t y  o f  t w i n s  a n d  s t a c k i n g  f a u l t s  may w e l l  
g i v e  r i s e  t o  a  c o n s i d e r a b l e  i m p e d a n c e  t o  d o m a i n  w a l l  m o t i o n .  
I n  a n  i d e a l l y  h o m o g e n e o u s  m a g n e t i c  m a t e r i a l  a c o n t a i n e d  
d o m a i n  w a l l  c o u l d  b e  mo v ed  i n f i n i t e l y  s l o w l y  w i t h  no  
i r r e v e r s i b l e  l o s s  o f  e n e r g y  i . e .  w i t h  no  h y s t e r e s i s .  I n  
a c t u a l  m a t e r i a l s  h o w e v e r ,  i n h o m o g e n e i t i e s  s u c h  a s  v o i d s ,  
i n c l u s i o n s ,  l o c a l  v a r i a t i o n  i n  s t r e s s  o r  c r y s t a l l o g r a p h i c  
d i r e c t i o n ,  c o m p o s i t i o n  ( i f  a n  a l l o y ) ^ e t c . j s e t  a  mimimum 
i r r e v e r s i b l e  e n e r g y  l o s s  f o r  d o m a i n  w a l l  d i s p l a c e m e n t s  
o v e r  a p p r e c i a b l e  d i s t a n c e s .  S e v e r a l  t h e o r i e s  o f  c o e r c i v i t y  
h a v e  b e e n  b a s e d  on a  m o d e l  w h i c h  p o s t u l a t e s  i m p e d a n c e  t o  
d o m a i n  w a l l  m o t i o n  e . g .  t h e  w o r k  o f  K e r s t e n  ( 1 9 4 3 )  a n d
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k e e l  ( 1 9 4 4 ) .  The  l a t t e r  f o u n d  t h a t  when  a d o m a i n  w a l l  
p a s s e d  a n  i n c l u s i o n  t h e r e  was a  r e d i s t r i b u t i o n  o f  m a g n e t i c  
c h a r g e s ,  a n d  t h a t  t h e  m a g n e t o s t a t i c  e n e r g y  i s  a  minimum 
when  t h e  w a l l  b i s e c t s  a n  i n c l u s i o n .  H e n c e  t h e r e  i s  a 
t e n d e n c y  f o r  a  w a l l  t o  r e m a i n  a n c h o r e d  t o  i n c l u s i o n s .  
W i l l i a m s  a n d  S h o c k l e y  ( 1 9 4 8 )  o b s e r v i n g  t h e  m o t i o n  o f  a  180^ 
d o m a i n  w a l l  a s  i t  mo v ed  p a s t  h o l e s  a n d  i m p e r f e c t i o n s  i n  a 
c r y s t a l  l a t t i c e  n o t e d  t h a t  k e e l  " s p i k e s "  w e r e  a n c h o r e d  t o  
t h e s e  i m p e r f e c t i o n s .
F u r t h e r ,  t h e  a b o v e  m e n t i o n e d  i m p e r f e c t i o n s  c o u l d  
a f f e c t  r e v e r s a l  by  r o t a t i o n ;  i n  t h e  a g g r e g a t e d  s t a t e  t h e  
s h a p e  f a c t o r  o f  t h e  c r y s t a l  n u c l e i  m i g h t  a l s o  b e  i m p o r t a n t  
i n  t h i s  c o n n e c t i o n .  I n  t h e  v e r y  t h i n n e s t  f i l m s  ( t e n s  o f  
A n g s t r o m s )  t h e r e  i s  a l m o s t  a  s u p e r p a r a m a g n e t i c  s t a t e .
F o r  f i l m s  d e p o s i t e d  on  c o p p e r , t h e  e d g e  e f f e c t s ,  t h e  
i m p e d a n c e  t o  d o m a i n  w a l l  m o t i o n  a n d  t h e  s h a p e  f a c t o r  s h o u l d  
a l l  b e  s m a l l  i n  v i e w  o f  t h e  p e r f e c t i o n  o f  s u c h  f i l m s .  
T h e r e f o r e  i t  s e e m s  l i k e l y  t h a t  t h e  d e c r e a s e  o f  c o e r c i v e  
f o r c e  i s  i n  p a r t  du e  t o  t h e  i m p r o v e d  n a t u r e  o f  s u c h  f i l m s  
f r o m  t h e  s t r u c t u r e  p o i n t  o f  v i e w .  The  s u d d e n  i n c r e a s e  i n
o
c o e r c i v e  f o r c e  f o r  f i l m s  a r o u n d  t h e  500 A t h i c k n e s s  r e g i o n  
may b e  d u e  t o  a  c h a n g e  i n  t h e  d o m a i n  w a l l  s t r u c t u r e  
d i s c u s s e d  a t  t h e  b e g i n n i n g  o f  C h a p t e r  6 .
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b )  I n f l u e n c e o f  s u b s t r a t e  p r e p a r a t i o n .
B e h r n d t  a n d  M a d d o c k s  ( 1 9 5 9 )  i n v e s t i g a t e d  t h e  i n f l u e n c e  
o f  s u b s t r a t e  ( g l a s s )  p r e p a r a t i o n  on  t h e  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  
a n d  r e p r o d u c i b i l i t y  o f  e v a p o r a t e d  n i c k e l - i r o n  f i l m s .  T h ey  
f o u n d  t h a t  w a l l  m o t i o n  a n d  r o t a t i o n a l  t h r e s h o l d s  w e r e  
s o m e w h a t  d e p e n d e n t  on t h e  s u b s t r a t e  c l e a n i n g  t e c h n i q u e  a n d  
t h a t  r e p r o d u c i b i l i t y  c o u l d  b e  i m p r o v e d  a n d  b o t h  t h r e s h o l d s  
r e d u c e d  b y  c e r t a i n  c l e a n i n g  t e c h n i q u e s .  None o f  t h e s e  
t e c h n i q u e s  c a n  b e  a p p l i e d  t o  r o c k  s a l t  ( a t  one  s t a g e  o r  
a n o t h e r  a n  a q u e o u s  s o l u t i o n  o r  a  d e t e r g e n t  i s  u s e d )  b u t  i t  
d o e s  show t h a t  s u b s t r a t e  p r e p a r a t i o n  i s  r e a l l y  i m p o r t a n t .  
P a r a d o x i c a l l y  h o w e v e r ,  w h i l e  p a y i n g  c o n s i d e r a b l e  a t t e n t i o n  
t o  s u b s t r a t e  c l e a n l i n e s s ,  B e h r n d t  a n d  M a d d o c k s  a t  t h e  same  
t i m e  e v a p o r a t e d  t h e  a l l o y s  f r o m  i n d u c t i o n  h e a t e d  c r u c i b l e s ;  
B e h r n d t  i n  a n  e a r l i e r  p a p e r ^ r e f e r r e d  t o  on  p a g e  1 8 ,  
i n d i c a t e d  how d i f f i c u l t  i t  was  t o  o b t a i n  r e p r o d u c i b i l i t y  
o f  f i l m  t h i c k n e s s  a n d  d e p o s i t i o n  r a t e  w i t h  c r u c i b l e  s o u r c e s .
M o o r e  a n d  Y o u n g  ( 1 9 6 0 )  f o u n d  t h a t  p o l i s h i n g  s c r a t c h e s  
on g l a s s ,  i f  a l l  i n  one  d i r e c t i o n  made  t h a t j t h e  p r e f e r r e d  
d i r e c t i o n  o f  m a g n e t i s a t i o n  w i t h  c o e r c i v e  f o r c e  f o r  r o t a t i o n  
u p  t o  20 o e r s t e d  o r  m o r e .  A m a t t  f i n i s h  o b t a i n e d  by  
s c r a t c h i n g  i n  a l l  d i r e c t i o n s  g a v e  a  c o e r c i v e  f o r c e  o f  a b o u t  
50 o e r s t e d  w i t h  no  p r e f e r r e d  d i r e c t i o n  i n  t h e  p l a n e  o f  t h e  
f i l m .  No m e n t i o n  was  made  o f  t h e  s i z e  o f  t h e  a b r a s i v e  
p a r t i c l e s j t h o u g h  t o  p r o d u c e  a  m a t t  f i n i s h  t h e y  w e r e  p r o b a b l y
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o r d e r s  o f  m a g n i t u d e  l a r g e r  t h a n  t h o s e  u s e d  f o r  p o l i s h i n g
t h e  r o c k  s a l t  i n  t h e  p r e s e n t  w o r k .
I t  i s  t h u s  f e l t  t h a t  one  o f  t h e  m o s t  p r o b a b l e
e x p l a n a t i o n s  f o r  t h e  e r r a t i c  m a g n e t i c  r e s u l t s  f o r  f i l m s
d e p o s i t e d  d i r e c t l y  on r o c k  s a l t  i s  c o n n e c t e d  w i t h  t h e
p o l i s h i n g  p r o c e d u r e  w h i c h ,  f r o m  m u l t i p l e - b e a m  i n t s r f e r o g r a m
e v i d e n c e ^ l e a v e s  a  s u r f a c e  c o v e r e d  w i t h  s c r a t c h e s  o f  u p  t o
a b o u t  300 A i n  d e p t h .  Th e  t h e r m a l  e t c h i n g  p r o c e s s  w h i c h
i m m e d i a t e l y  p r e c e d e s  f i l m  d e p o s i t i o n  h a s  v e r y  l i t t l e  e f f e c t
u p o n  t h e  d e p t h  o f  t h e  s c r a t c h e s .
The  f o r m a t i o n  o f  a  t h i c k ,  c o n t i n u o u s ,  o r i e n t e d  c o p p e r
l a y e r  a s  a  s u b s t r a t e  m ea ns  t h a t  t h e  c o m p a r a t i v e l y  s m a l l -
s c a l e  s c r a t c h e s  on  t h e  r o c k  s a l t  a r e  " s u b m e r g e d " . The
i m p r o v e d  r e p r o d u c i b i l i t y  a n d  l o w e r  c o e r c i v e  f o r c e  o f  t h e
a l l o y  f i l m s  e p i t a x e d  on  c o p p e r ,  i s  no  d o u b t  d u e ,  i n  p a r t ,  
t o  t h e  c l e a n l i n e s s  a n d  s m o o t h n e s s  o f  t h e  c o p p e r  s u b s t r a t e .
c )  I n f l u e n c e  o f  i m p u r i t i e s .
I t  i s  f e l t  w i t h  c o n f i d e n c e  t h a t  s u c h  i m p u r i t i e s  a s  may 
b e  p r e s e n t  i n  t h e  f i l m s  a r e  n o t  c o n n e c t e d  w i t h  t h e  e l e c t r o n  
b o m b a r d m e n t  m e t h o d  o f  v a p o r i s a t i o n  o f  t h e  a l l o y s .
The  p o l i s h i n g  o f  t h e  r o c k  s a l t  c o u l d  b e  r e s p o n s i b l e  
i n  t h a t  some p u t t y  p o w d e r  may b e  l e f t  on  t h e  s u r f a c e .  
H o w e v e r ,  t h i s  i s  t h o u g h t  t o  b e  u n l i k e l y  s i n c e  s m a l l  t r a c e s  
o f  i m p u r i t i e s  w o u l d  p r o b a b l y  i n t e r f e r e  w i t h  t h e  e p i t a x i a l
- 1 2 6 -
g r o v / t h  o f  t h e  f i l m s ,  p a r t i c u l a r l y  i n  t h e  e a r l y  s t a g e s .  I t  
w i l l  b e  r e m e m b e r e d  t h a t  a l l  f i l m s  u s e d  f o r  m a g n e t i c  
i n v e s t i g a t i o n s  w e r e  e x a m i n e d  f o r  p e r f e c t i o n  o f  o r i e n t a t i o n .
A l m o s t  c e r t a i n l y  t h e  r e l a t i v e l y  p o o r  va cuum c o n d i t i o n s  
w e r e  a  m a j o r  f a c t o r  i n  i n t r o d u c i n g  i m p u r i t i e s  i n t o  t h e  f i l m s .  
I n  t h e  p u m p i n g  s y s t e m  u s e d  t h e r e  was a r oom t e m p e r a t u r e  
p a t h  a l o n g  w h i c h  o i l  v a p o u r  c o u l d  c r e e p  f r o m  t h e  r o t a r y  pump 
A l i q u i d  n i t r o g e n  t r a p  i n  t h e  r o u g h i n g  l i n e  ( C a s w e l l ,  1 9 6 0 )  
w o u l d  r e d u c e  t h i s ,  b u t  i n  a n y  c a s e  t h e  l a c k  o f  t r u e  
p r o t e c t i o n  o f f e r e d  by  a  v a cu um  o f  t h e  o r d e r  o f  1 0 “ ^ mm Hg 
i s  now b e c o m i n g  a p p a r e n t .  U n d e r  s u c h  c o n d i t i o n s  e a c h  
s u r f a c e  a t o m  o f  t h e  s u b s t r a t e  o r  f i l m  i s  h i t  a p p r o x i m a t e l y  
e v e r y  h a l f - s e c o n d  b y  a  r e s i d u a l  g a s  m o l e c u l e .  C a s w e l l  ( 1 9 5 9 )  
r e p o r t e d  t h a t  " t o  d a t e  t h e  m a j o r i t y  o f  e v a p o r a t i o n s  a r e  d o n e  
i n  s y s t e m s  u s i n g  o i l  d i f f u s i o n  pumps a t  p r e s s u r e s  o f  10""
t o  10*5  H g -----------w i t h  c o n v e n t i o n a l  s o u r c e s  t h i s  i m p l i e s
t h a t  b e t w e e n  1^  a n d  5 0^  o f  t h e  p a r t i c l e s  s t r i k i n g  t h e  
s u b s t r a t e  a r e  r e s i d u a l  g a s  m o l e c u l e s " .
The  e x t e n d e d  p u m p i n g  o f  a  c o n v e n t i o n a l  s y s t e m  c a u s e s  
a d e c r e a s e  i n  p r e s s u r e  m a i n l y  b y  r e m o v i n g  w a t e r  v a p o u r ;  
o v e r  a  p e r i o d  o f  5 h o u r s  t h e  o x y g e n ,  h y d r o g e n  a n d  n i t r o g e n  
c o n t e n t  r e m a i n s  a l m o s t  c o n s t a n t  w h i l e  t h e  h y d r o c a r b o n s  
d e c r e a s e  o n l y  s l i g h t l y  ( C a s w e l l  1 9 6 0 ) .  The  m i l d  b a k i n g  
t h a t  t h e  s y s t e m  u n d e r g o e s  d u r i n g  t h e  t h e r m a l  e t c h i n g  o f  t h e  
s u b s t r a t e  i s  known  t o  i n c r e a s e  t h e  p u m p i n g  s p e e d  o f  o x y g e n
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a l i t t l e .  The  w a t e r  v a p o u r  c o n t e n t  v a r i e s  f r o m  d a y  t o  d a y  
s i n c e  i t  d e p e n d s  u p o n  t h e  h u m i d i t y  a n d  t h e  l e n g t h  o f  t i m e  
t h a t  t h e  e v a p o r a t i o n  c h a m b e r  i s  a t  a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e .
C r a c k i n g  o f  h y d r o c a r b o n  v a p o u r s  on t h e  h o t  t u n g s t e n  
f i l a m e n t  o f  t h e  e l e c t r o n  b o m b a r d m e n t  a p p a r a t u s  a n d  r e a c t i o n  
b e t w e e n  t h e  f i l a m e n t  a n d  r e s i d u a l  o x y g e n  o r  w a t e r  v a p o u r ,  
t o  p r o d u c e  v o l a t i l e  o x i d e s  o f  t u n g s t e n ,  a r e  o t h e r  
u n d e s i r a b l e  f e a t u r e s .
The  way i n  w h i c h  t h e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  e v a p o r a t e d  
f i l m s  may b e  i n f l u e n c e d  b y  t h e  c o m p o s i t i o n  a n d  m a g n i t u d e  
o f  t h e  r e s i d u a l  g a s e s  i n  a  s y s t e m  i s  w e l l  i l l u s t r a t e d  b y  
H e i d e n r e i c h  a n d  R e y n o l d s  ( 1 9 5 9 )  who p r e d i c t e d  t h a t  v e r y  l ow  
o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n s  c o u l d  b e  t h e  s o u r c e  o f  u n i a x i a l  
m a g n e t i c  a n i s o t r o p y .  W i t h  t h e  l o w  d e p o s i t i o n  r a t e s  u s e d  
i n  t h e  p r e s e n t  w o r k  i t  i s  v e r y  l i k e l y  t h a t  s u c h  o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n s  w e r e  e x c e e d e d .
One o f  t h e  m o s t  s e r i o u s  l i m i t a t i o n s  o f  t h e  p r e s e n t  
m e t h o d  o f  i n v e s t i g a t i n g  t h e  m a g n e t i c  p r o p e r t i e s  o f  t h e  
f i l m s  i s  t h a t  t h e  s p e c i m e n s  m u s t  b e  r e m o v e d  f r o m  t h e  va cu u m  
a n d  e x p o s e d  t o  t h e  a t m o s p h e r e  p r i o r  t o  t h e  m e a s u r e m e n t s .
I n  f u t u r e  w o r k ,  t h i s  i s  s o m e t h i n g  w h i c h  m u s t  b e  a v o i d e d  i f  
p o s s i b l e .
d)  P o s s i b i l i t y  o f  s h o r t - r a n g e  o r d e r i n g .
R e e l  ( 1 9 5 9 )  h a s  g i v e n  a  b r i e f  e x p l a n a t i o n  o f
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d i r e c t i o n a l  o r d e r i n g .  The  i n t e r a c t i o n s  b e t w e e n  moment  
c a r r y i n g  a t o m s  a r e  o f  tw o  k i n d s  : -  i s o t r o p i c ,  i n t e n s e  
e x c h a n g e  i n t e r a c t i o n s  ( f u n d a m e n t a l l y  r e s p o n s i b l e  f o r  
f e r r o m a g n e t i s m )  a n d  c o n s i d e r a b l y  w e a k e r  a n i s o t r o p i c  
i n t e r a c t i o n s  ( e . g .  m a g n e t i c  d i p o l e  i n t e r a c t i o n s ) .  Now 
c o n s i d e r i n g  t h e  s u b s t i t u t i o n a l  n i c k e l - i r o n  a l l o y s  ( N e e l  
c o n s i d e r e d  tw o  m e t a l s  A an d  B ) ,  t h e  l o c a l  a t o m i c  c o n c e n t r a t i o n  
o f  n e i g h b o u r i n g  a t o m s  a b o u t ,  s a y ,  a g i v e n  n i c k e l  a t o m  i s ,  i n  
g e n e r a l ,  a n i s o t r o p i c  ; h o w e v e r  t h e  mean  l o c a l  c o n f i g u r a t i o n  
( o b t a i n e d  b y  a v e r a g i n g  o v e r  a l l  t h e  n i c k e l  o c c u p i e d  s i t e s )  
i s ,  i n  g e n e r a l , ,  i s o t r o p i c .
T h e r e  a r e  t h r e e  p o s s i b l e  l i n k s  b e t w e e n  n e i g h b o u r i n g  
a t o m s ;  t h e s e  a r e  N i - N i ,  N i - P e  an d  F e - F e  a n d  t h e y  h a v e  
c e r t a i n  p r o b a b i l i t i e s  d e p e n d i n g  u p o n  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  
t h e  n i c k e l  a nd  i r o n .  T h e s e  p r o b a b i l i t i e s  may b e  a l t e r e d  
by  s u i t a b l e  " a n i s o t r o p i c  t r e a t m e n t s "  ( e . g .  h e a t i n g  i n  a  
m a g n e t i c  f i e l d ,  a p p l i e d  s t r e s s ,  e t c . )  a n d  a  " d i r e c t i o n a l  
o r d e r i n g "  e s t a b l i s h e d .  I n  g e n e r a l  t h i s  o r d e r i n g  i s  s h o r t -  
r a n g e  ; u n d e r  c e r t a i n  c i r c u m s t a n c e s ,  h o w e v e r ,  i t  may b e  
l o n g - r a n g e  a n d  g i v e  r i s e  t o  a n  o r i e n t a t i o n  s u p e r l a t t i c e .
I n  t h e  p r e s e n t  w o r k  i t  i s  e x c e e d i n g l y  d i f f i c u l t  t o
comment  on  t h e  c o n n e c t i o n  b e t w e e n  o r d e r i n g  and  e p i t a x y  ( i f
i n d e e d  a c o n n e c t i o n  e x i s t s  a t  a l l )  s i n c e  s o  l i t t l e  i s
k n o w n ,  m i c r o s c o p i c a l l y ,  a b o u t  e p i t a x i a l  g r o w t h .
/
I n  a d d i t i o n ^ N e e l  h a s  shown t h a t  i n t e r s t i t i a l  a t o m s
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( e . g .  c a r b o n  f r o m  c r a c k e d  h y d r o c a r b o n  v a p o u r s )  may a l s o  
g i v e  r i s e  t o  d i r e c t i o n a l  o r d e r i n g  by  a l t e r i n g  t h e  mean 
l o c a l  c o n f i g u r a t i o n .  I n  t h e  c o m p a r a t i v e l y  " d i r t y "  
c o n d i t i o n s  d u r i n g  f i l m  d e p o s i t i o n  a t  a  p r e s s u r e  o f  lO*"^ mm 
Hg t h e  i n t r o d u c t i o n  o f  i n t e r s t i t i a l  a t o m s  i s  v e r y  l i k e l y  
s o  t h a t  t h i s  k i n d  o f  d i r e c t i o n a l  o r d e r i n g  m i g h t  w e l l  o c c u r .
S m i t h  ( 19 59a )  h a s  i n t e r p r e t e d  t h e  c o m p o s i t i o n a l  
d e p e n d e n c e  o f  a n i s o t r o p y  i n  p o l y c r y s t a l l i n e  P e r m a l l o y  f i l m s  
( d e p o s i t e d  on g l a s s  f r o m  t h e  v a p o u r  p h a s e )  i n  t e r m s  o f  
s h o r t - r a n g e  d i r e c t i o n a l  o r d e r  o f  i r o n  p a i r s  i n  t h e  n i c k e l  
m a t r i x .  T h i s  e f f e c t  h a d  a l r e a d y  b e e n  e s t a b l i s h e d  f o r  b u l k  
P e r m a l l o y  b o t h  t h e o r e t i c a l l y  ( N e e l ,  1953  a n d  1 9 5 4 )  a n d  
p r a c t i c a l l y  ( F e r g u s s o n ,  1 9 5 8 ) .
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8 .  FUTURE WORK.
I t  i s  h o p e d  t h a t  some o f  t h e  v a s t  amo u n t  o f  v/ork 
b e i n g  d o n e  on  t h i n  f i l m s  o f  f e r r o m a g n e t i c  s u b s t a n c e s  w i l l  
b e  d i v e r t e d  i n t o  r e s e a r c h  on  e p i t a x i a l l y  g r o w n  f i l m s .  As 
a  r e s u l t  o f  t h e  e x p e r i e n c e  g a i n e d  i n  t h e  p r e s e n t  p r o j e c t  
some s u g g e s t i o n s  i n  c o n n e c t i o n  w i t h  f u t u r e  v /ork  w i l l  now 
be  m a d e .
To d a t e  t h e  m o s t  s a t i s f a c t o r y  m e t h o d  o f  v a p o r i s a t i o n  
o f  t h e  a l l o y s  i s  by  e l e c t r o n  b o m b a r d m e n t  o f  a p e n d a n t  d r o p .  
The  r e a l  n e e d  i s  f o r  a  p u m p i n g  s y s t e m  w h i c h  w i l l  m a i n t a i n  
p r e s s u r e s  o f  10*"  mm Hg o r  b e t t e r  d u r i n g  t h e  d e p o s i t i o n  
p e r i o d .  T h i s  w i l l  e n s u r e  t h a t ,  w i t h  t h e  d e p o s i t i o n  t i m e s  
a n t i c i p a t e d ,  l e s s  t h a n  a  m o n o l a y e r  o f  r e s i d u a l  g a s  w i l l  b e  
t r a p p e d  i n  t h e  f i l m .  I t  w o u l d  b e  w e l l  t o  a v o i d  t h e  u s e  o f  
o i l  o r  m e r c u r y  d i f f u s i o n  pumps ; f u r t h e r ,  t h e  d e p o s i t i o n  
c h a m b e r  a l t h o u g h  e f f i c i e n t  s h o u l d ,  n e v e r t h e l e s s ,  b e  r e a d i l y  
d e m o u n t a b l e .  A s y s t e m  s u c h  a s  t h a t  d e s c r i b e d  by  C a s w e l l  
( 1 9 6 0 )  w o u l d  a p p e a r  t o  b e  e m i n e n t l y  s u i t a b l e .
T h e r e  i s  l i t t l e  d o u b t  t h a t  s u b s t r a t e  p r e p a r a t i o n  i s  
e x c e e d i n g l y  i m p o r t a n t ;  i n  t h i s  c o n n e c t i o n  t h e  u s e  o f  a 
f r e s h l y  p r e p a r e d ,  o r i e n t e d ,  m e t a l l i c  s u b s t r a t e  l e n d s  i t s e l f  
v e r y  w e l l  t o  t h i s  k i n d  o f  w o r k .
As m u c h ; o f ' t h e  m a g n e t i c  r e s e a r c h  a s  p o s s i b l e  s h o u l d  
b e  c o n d u c t e d  b e f o r e  b r e a k i n g  t h e  h i g h  v a cu u m  u s e d  d u r i n g  
f i l m  d e p o s i t i o n .  T h i s  w i l l  p r o b a b l y  mean  t h a t  t h e  f i l m
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m u s t  r e m a i n  on t h e  s u b s t r a t e  ; t h e  z e r o  m a g n e t o s t r i c t i o n  
a l l o y s  m i g h t  b e  v e r y  u s e f u l  i n  s u c h  i n s t a n c e s .
T o r q u e  m a g n e t o m e t e r  m e a s u r e m e n t s  a n d  o b s e r v a t i o n s  
u s i n g  t h e  K e r r  m a g n e t o - o p t i c  e f f e c t  c a n  b e  c a r r i e d  o u t  
u n d e r  t h e s e  h i g h  v acu um  c o n d i t i o n s  b y  s u i t a b l e  m o d i f i c a t i o n  
o f  t h e  d e p o s i t i o n  c h a m b e r .  I n  v i e w  o f  t h e  h i g h  a n i s o t r o p y  
l i k e l y  t o  b e  m e t  i n  e p i t a x i a l l y  g r o w n  f i l m s  t h e  m a g n e t i c  
f i e l d s  a v a i l a b l e  s h o u l d  b e  much  h i g h e r  t h a n  t h o s e  t h a t  w e r e  
u s e d  i n  t h e  p r e s e n t  w o r k .
I f  t h e  f i l m  i s  t o  b e  r e m o v e d  f r o m  t h e  s u b s t r a t e  t h e n
s u i t a b l e  n o n - a q u e o u s  s o l v e n t s  s h o u l d  be  u s e d  a s  s o o n  a s  
t h e y  be com e  a v a i l a b l e .  The  u s e  o f  r o c k  s a l t  s o l u t i o n  f o r  
d i s s o l v i n g  c o p p e r  i s  s a t i s f a c t o r y  b u t  i t  t a k e s  r a t h e r  a 
l o n g  t i m e  a n d  t h e  p r e s e n c e  o f  w a t e r  i n  t h e  i m m e d i a t e  
n e i g h b o u r h o o d  o f  t h e  f i l m  i s  n o t  v e r y  d e s i r a b l e .
An e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  c a p a b l e  o f  a b o u t  10 Â r e s o l u t i o n
i s  a n  e s s e n t i a l  p i e c e  o f  a p p a r a t u s  f o r  l e a r n i n g  m o r e  a b o u t
t h e  s t r u c t u r e  o f  t h e  f i l m s  d e p o s i t e d  on v a r i o u s  s u b s t r a t e s .  
O n l y  t h e n  w i l l  i t  b e  p o s s i b l e  t o  l e a r n  s o m e t h i n g  o f  t h e  
n a t u r e  o f  t h e  s m a l l  s c a l e  i m p e r f e c t i o n s  i n  t h e  f i l m s .
A n a l y s i s  o f  t h e  f i l m s  b y  m i c r o c h e m i c a l  m e a n s , b e s i d e s  
b e i n g  d e s t r u c t i v e  an d  o f  l i m i t e d  a c c u r a c y ^ i s  a v e r y  l e n g t h y  
p r o c e d u r e ;  t h e  a n a l y s i s  o f  one  f i l m  u s i n g  t h e  m e t h o d  d e s c r i b e d  
i n  C h a p t e r  4 t a k e s  a b o u t  5 h o u r s .  The  X - r a y  m e t h o d  d e s c r i b e d  
b y  N e u g e b a u e r  ( 1 9 5 9 )  d o e s  n o t  a f f e c t  t h e  f i l m ,  i s  a c c u r a t e
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a n d  s p e e d y .
Many o t h e r  i m p r o v e m e n t s  r e m a i n  t o  b e  made  b u t  i t  i s  
h o p e d  t h a t  t h e  a b o v e  s u g g e s t i o n s  a nd  r e f e r e n c e s  may b e  
o f  u s e  t o  f u r t h e r  w o r k e r s  i n  t h e  f i e l d  o f  f e r r o m a g n e t i c  
t h i n  f i l m s .
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19 13
L a n g m u i r :  T r a n s .  I n s t n .  E l e c t ,  E n g r s , ,  1 8 9 3 .
1915
L a n g m u i r ;  J .  Am er .  Chem.  S o c . ,  4 1 7 .
1928
R o y e r :  B u l l .  S o c .  f r a n c ,  m i n . , _51, 7 .
S c h u l z e :  Z .  P h y s i c k ,  4 4 8 .
1936
B r i i c k :  A n n .  P h y s i c k ,  _26, 2 3 3 .
K l e i s s :  P h y s . R e v . ,  1 1 7 8 .
P i e t y :  P h y s .  R e v . , 1 1 7 3 .
1943
K e r s t e n :  G r u n d l a g e n  e i n e r  T h e o r i e  d e r  f e r r o m a g n e t i s c h e n
H y s t e r e s e  u n d  d e r  K o e r z i t i v k r a f t  
( L e i p z i g :  H i r z e l ) .
Sw op e :  U . S .  P a t .  2 , 3 8 4 , 5 7 6  ( M a y ) .
19 44
B u r r ,  C o l e m a n  a n d  Da ve y :  T r a n s . Am. S o c .  M e t a l s ,  73
N e e l :  C a h .  de  P h y s . ,  1 .
1945
O l s e n ,  S m i t h  a n d  C r i t t e n d e n :  J .  A p p l .  P h y s . , " 16' , 425
1946
K i t t e l :  P h y s . R e v . ,  7 0 ,  9 6 5 .
- 1 3 4 -
a )  M . I . T .  R a d i a t i o n  L a b o r a t o r y  S e r i e s :  W a v e f o r m s ,  1 3 6 .
b )  M . I . T .  R a d i a t i o n  L a b o r a t o r y  S e r i e s  : 'W ave fo rm s ,  1 3 9 .
S t r o n g :  M o d e r n  P h y s i c a l  L a b o r a t o r y  P r a c t i c e ,  ( B l a c k i e ) .
19 48
H a r r i s  a n d  S i e g e l :  J .  A p p l ,  P h y s . ,  1 9 ,  7 3 9 .
1949
Dashman :  S c i e n t i f i c  F o u n d a t i o n s  o f  Vacuum T e c h n i q u e ,
( W i l e y ) .
K i t t e l :  R e v .  Mod.  P h y s . ,  2 1 f 5 4 1 .
W i l l i a m s  a n d  S h o c k l e y :  P h y s .  R e v . ,  1 7 5 .
19 5 1
B a t e s :  M o d e r n  M a g n e t i s m ,  ( C a m b r i d g e ) .
B l e a r s :  J .  S c i .  I n s t r . ,  S u p p l ,  1 ,  3 6 .
C r i t t e n d e n ,  H u d i m a c  a n d  S t r o u g h :  R e v .  S c i .  I n s t r . ,
_22, 8 7 2 .
G o l d s t a u b  a n d  M i c h e l :  C.  R.  A c a d .  S c i . ,  P a r i s ,  2 3 2 , 18 43
1952
B a r r e t t :  I m p e r f e c t i o n s  i n  N e a r l y  P e r f e c t  C r y s t a l s ,
( W i l e y ) .
H e a v e n s :  P r o c .  P h y s .  S o c . ,  ( B ) ,  6 5 ,  7 8 8 .
S m i t h e l l s :  T u n g s t e n ,  a  T r e a t i s e  on  i t s  M e t a l l u r g y ,
P r o p e r t i e s  a n d  A p p l i c a t i o n s ,  3 r d .  E d i t i o n ,  
(C h a pm a n  a n d  H a l l ) .
1953
C r i t t e n d e n  a n d  H o f f m a n :  R e v .  Mod.  P h y s . ,  2 5 ,  3 1 0 .
- 1 3 5 -
N e e l :  Corap t .  r e n d . ,  2 3 7 ,  1 4 6 8 ,  1 6 1 3 .
1 9 5 4
C o l l i n s  a n d  H e a v e n s :  P h i l .  M a g . , 7 ,  2 8 3 .
N e e l :  J .  p h y s .  r a d i u m ,  2 2 5 .
1 9 55
B l o i s :  J .  A p p l .  P h y s . ,  9 7 5 .
F e r g u s s o n :  W i r e l e s s  W o r l d ,  J u n e , 2 7 9 .
H o p k i n s  a n d  W i l l i a m s :  O r g a n i c  R e a g e n t s  f o r  M e t a l s ,  V o l .  1
N e e l :  C o m p t .  r e n d . , 6 ,  3 5 .
1956
B o z o r t h :  F e r r o m a g n e t i s m ,  (Va n  N o s t r a n d ) .
C o n g e r  a n d  E s s i g :  P h y s .  R e v . ,  1 0 4 , 9 1 5 .
H o p k i n s  a n d  W i l l i a m s :  O r g a n i c  R e a g e n t s  f o r  M e t a l s ,
M o n o g r a p h  2 8 .
P a s h l e y :  A d v a n c e s  i n  P h y s i c s ,  5 ,  1 7 3 .
1957
C o l l i n s  a n d  H e a v e n s :  P r o c .  P h y s . S o c . ,  (B) 2 6 5 .
1958
B a s s e t t  a n d  P a s h l e y :  J . I n s t .  M e t a l s ,  8 7 ,  4 4 9 .
B e h r n d t  a n d  J o n e s :  5 t h .  N a t .  Syrnp.  V a c .  T e c h .  T r a n s .
( P e r g a r a o n ) ,  2 1 7 .
B l o n n :  5 t h .  N a t .  Symp .  V a c .  T e c h .  T r a n s .  ( P e r g a m o n ) ,  3 0 .
F e r g u s s o n :  J .  A p p l .  P h y s . ,  2 5 2 .
H e a v e n s  a n d  P a n d e y a :  N a t u r e ,  1 8 1 ,  1 3 9 4 .
—136 —
H o l l a n d :  Vacuum D e p o s i t i o n  o f  T h i n  F i l m s ,
( C ha pm an  a n d  H a l l ) .
H u b e r ,  S m i t h  a n d  G o o d e n o u g h :  J .  A p p l .  P h y s . ,  _29, 2 9 4 .
H u m p h r e y ,  R e y n o l d s  a n d  S t i l l w e l l ;  5 t h .  N a t .  Symp.  V a c .
T e c h .  T r a n s .  
( P e r g a m o n ) ,  2 0 5 .
K a c z e r :  J .  A p p l . P h y s . ,  _29, 5 6 9 .
H a d d o c k s  a n d  B e h r n d t ;  5 t h .  N a t .  Symp.  V a c .  T e c h .  T r a n s .
( P e r g a m o n )  2 2 5 .
1959
B e a n ;  S t r u c t u r e  a n d  P r o p e r t i e s  o f  T h i n  F i l m s ,  (Wi ley) ,  3 3 1 .
B e h r n d t  a n d  H a d d o c k s ;  J .  A p p l .  P h y s . ,  2 7 6 .
C a s w e l l :  6 t h .  N a t .  Symp.  V a c .  T e c h .  T r a n s .  ( P e r g a m o n )  6 6 .
Chu ,  W o l f e  a n d  W a g n e r :  J .  A p p l .  P h y s . ,  3 0 ,  272  S .
F u l l e r  a n d  R u b i n s t e i n :  J .  A p p l .  P h y s . ,  84  S .
G l e a s o n ,  G r e i n e r  a n d  Y e t t e r :  6 t h .  N a t .  S y m p . V a c .  T e c h .
T r a n s .  ( P e r g a m o n ) ,  2 2 2 .
H e a v e n s :  J .  S c i .  I n s t r . ,  3 6 ,  9 5 .
H e i d e n r e i c h  a n d  R e y n o l d s  : S t r u c t u r e  a n d  P r o p e r t i e s  o f
T h i n  F i l m s ,  ( W i l e y ) ,  4 0 2 .
K e l l y :  J .  S c i .  I n s t r . ,  8 9 .
M a y e r ;  S t r u c t u r e  a n d  P r o p e r t i e s  o f  T h i n  F i l m s ,  ( W i l e y ) ,  2 5 2 .
M o r r i s  a n d  Z e l l a r s ;  M e t .  S o c .  o f  I . A . M . E ,  T r a n s . ,
( A p r i l ) ,  1 8 1 .
N e e l :  J .  A p p l .  P h y s . ,  3 S .
O lmen  a n d  M i t c h e l l :  J .  A p p l . P h y s . ,  2 58  S .
N e u g e b a u e r ;  S t r u c t u r e  a n d  P r o p e r t i e s  o f  T h i n  F i l m s ,
( W i l e y ) ,  3 5 8 .
- 1 5 7 -
P u t n e r :  B r i t . J .  A p p l .  P h y s . ,  _10, 3 3 2 .
a )  S m i t h :  J .  A p p l .  P h y s . ,  , 264  S .
h )  S m i t h :  S t r u c t u r e  a n d  P r o p e r t i e s  o f  T h i n  F i l m s ,
( W i l e y ) ,  3 8 4 .
1960
B e c k e r r n a n  a n d  B e h r n d t :  I . B . M .  J .  R e s .  D e v . ,  4 ,  1 9 8 .
B e l s e r :  J .  A p p l .  P h y s . ,  M ,  5 6 2 .
Boyd :  I . B . M .  J .  R e s ,  D e v . , 4 ,  1 1 6 .
B u r b a n k  a n d  H e i d e n r e i c h :  P h i l .  M a g . , 5,  3 7 3 .
C a s w e l l :  I . B . M .  J ,  R e s .  D e v . ,  4 ,  1 3 0 .
F o r d :  J .  A p p l . P h y s . ,  300 S .
M e t h f e s s e l ,  M i d d e l h o e k  a n d  Thomas : J .  A p p l .  P h y s . ,
,&1, 302  8 .
M o or e  a n d  Y o u n g :  J ,  A p p l .  P h y s . ,  279 S .
R u b i n s t e i n  a n d  S p a i n :  J .  A p p l .  P h y s . ,  306 8 .
S m i t h ,  H u b e r ,  C o h e n  a n d  W e i s s :  J .  A p p l .  P h y s . ,  295  S
